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High-precision laser spectrometer
using optical frequency combs
Naoto Watanabe
Abstract
Optical frequency combs have developed for optical frequency metrology and have
become critical tools for optical spectroscopy of atom and molecular by providing
high frequency accuracy and resolution. In this thesis, we have developed an optical
frequency comb based on an Er ber mode-locked laser [1] with a high-repetition-
rate at 325 MHz using a cascade of two Er-doped optical ber amplier (EDFA). We
have also studied two spectroscopic applications of nonlinear spectroscopy and high
precision spectroscopy.
First, we have studied nonlinear spectroscopy with double resonance using an optical
frequency comb. This method can be applied to two-dimensional spectroscopy [2] of
molecular. We developed a dual-comb spectrometer with optical frequency generators
(OFCGs) based on electro-optic modulator (EOM) inside an optical cavity for higher
sensitive spectroscopy. The peak SNR of this method is 275 over an averaging time
of 12 ms and corresponds to a fractional absorption sensitivity of 0:4 %. We also
demonstrated a double resonance spectroscopy of acetylene (13C2H2) with two CW
lasers stabilized by the comb. We could observe double resonance signal of 0:01 %
with a probe laser tuned around the line P(10) of the 1 + 2 + 4 + 5 band and a
pump laser tuned around the line P(10) of the 1 + 3 band.
Second, we have developed an optical frequency synthesizer based on an Er ber-
based optical frequency comb with a high-repetition-rate at 325 MHz, and could deter-
mine the absolute transition frequencies of 87Rb to nS (n=60-90) and nD (n=53-92)
Rydberg states with an uncertainty of less than 250 kHz. It is the rst direct frequency
measurements of Rydberg states of 87Rb atoms using an optical frequency comb. The
synthesizer can generate frequency-tunable 480 nm laser beam with an uncertainty of
less than 100 kHz, which we utilize for our quantum simulation experiment with cold
Rydberg atoms.
Reference
[1] H. Qi, J. Zhang, G. Zhou, A. Wang, Z. Zhang, Chin. Opt. Lett. 11, 061402 (2013).
[2] B. Lomsadze, and S. T. Cundi, Science 357, 1389 (2017).
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概要
周波数軸上に等間隔に並んだ櫛 (comb)の歯状のスペクトルを持つ光周波数コムは
レーザー周波数の広帯域な光周波数基準として開発された。光周波数コムを用いたレー
ザー分光計は、このような光コムの特徴を活かすことで、従来の分光計の周波数精度
や分解能などの性能を著しく向上することが可能である。そのため、今後の精密分光
技術の発展に重要な役割を果たすことが期待されている。本研究では光周波数コムを
用いた高精度なレーザー分光計の開発を行い、非線形分光への発展と高精度分光の実
現の 2点の分光応用について研究を行った。
本研究では、初めに繰り返し周波数 (325 MHz)が高いモード同期 Erファイバーリ
ングレーザーによる光周波数コムを開発した。モード同期 Erファイバーリングレー
ザーによる光周波数コムは、メンテナンスが簡便で長期安定動作することなどから実
用性に優れている。しかしながら繰り返し周波数は、一般的に 50  250 MHz程度と
なるためモード次数の決定やビート信号の検出などの点で不利な点が残っている。ま
た、繰り返し周波数が高いモード同期 Erファイバーリングレーザーの周波数を自己
参照法で安定化させる（光周波数コム）ためには、より高い出力パワーが必要となる。
そのため本研究では、高強度なパワーを出力可能な 2段のEr添加光ファイバー増幅器
(EDFA)を自作し、安定的に動作可能な高繰り返し周波数の光周波数コムを実現した。
また、本研究のモード同期Erファイバーリングレーザーによる光周波数コムは、我々
が知る中で最も高い繰り返し周波数を達成している。
本研究で行った 1つ目の分光応用は、光周波数コムを用いた分光の非線形分光への
拡張についてである。我々は、非線形分光の中でも特に 2つの周波数の相関の有無を
二次元プロットに示して調べる二次元相関分光に着目している。光周波数コムを用い
た二次元相関分光は 2017年 9月に S. T. Cumdiら [1]によりRb原子の同位体を区別
することで初めて実証されたが、二次元相関分光の利点を特に発揮する分子ではまだ
実現されていない。そのため我々は、光周波数コムを用いた分子の二次元相関分光の
実現を目指している。我々は、二次元相関分光を分子の二重共鳴を利用して実現する
ことを想定している。二重共鳴分光とは、準位を共有する 2組の遷移間の飽和信号を
観測する方法であり、複雑な分子の吸収線から特定の遷移のみを選択的に検出できる
方法である。この方法の検出側のCWレーザー光（プローブ光）を光周波数コム光源
（デュアルコム分光）に置き換えることで、高速かつ簡便に準位が検出可能になること
を期待している。本研究では、この分光計を実現するために問題となる微弱な二重共
鳴信号の高感度検出について取り組んだ。初めに、デュアルコム分光計の高感度測定
を実現するために、繰り返し周波数 (6.25 GHz)が高い電気光学変調器 (EOM)型光周
波数コムを用いたデュアルコム分光計を開発した。本手法は、高繰り返し周波数によ
る感度向上に加え、デュアルコム分光計の実現を複雑化している光位相同期の部分も
不要とする手法である。本研究では、実際にアセチレン分子 (12C2H2)の 1 + 3振動バ
ンドの観測を行い、12 msの積算時間で 0:4%の測定感度を達成した。この結果から、
従来のErファイバー光周波数コムと比較して短時間で高感度測定が可能であることを
確かめられた。次に、二重共鳴信号強度の評価や感度向上のために、開発した高繰り返
し周波数のErファイバー光周波数コムを基準に光位相同期された 2台のCWレーザー
によるアセチレン分子 (13C2H2)の二重共鳴分光を行った。その結果、1 + 2 + 4 + 5
振動バンドのP(10)の吸収線に現れる 1 + 3振動バンドのP(10)の二重共鳴信号とし
て 0:01 %の信号が得られた。また、光周波数コムを基準に安定化することで積算時間
の向上が可能となり、測定可能な感度として 1 10 6 @100 msを達成した。
2つ目の分光応用として、87Rb原子のRydberg準位の高精度分光を示した。主量子
数が大きいRydberg状態に励起された中性原子は数 m以上に離れた原子間でも強い
相関を持つことから、量子情報研究で注目されている。我々の研究室でも、Rydberg
状態に励起された 87Rb原子を用いた量子シミュレーションの実現に向けて研究を進め
ている。本研究では、広帯域なスペクトル範囲を高精度（ 12 kHz @ 480 nm, 1 s）に
発生可能な光周波数シンセサイザーを開発し、87Rb原子のRydberg準位の初めての直
接周波数測定を実現した。本研究の測定精度は 250 kHz以下を達成し、従来の周波数
精度 [2]より 3倍ほど精度を向上することができた。また、本研究で決定した主量子数
n  60の準位の報告も初めての結果である。
参考文献
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1 第 1 章 序論
第1章
序論
1.1 研究背景
分光学とは、物質と光との相互作用を通じて物質の性質を明らかにする学問であり、
量子力学の発展にも大きく貢献してきた。この分光学の発展のお陰で、今日我々は原
子・分子や結晶などの構造などを深く理解することが可能になった。分光学の始まりは
Newtonがプリズムを用いて太陽の光を分けた研究である。その後、レーザーが開発さ
れる以前までは気体分子の熱運動によるドップラー幅が分解能の限界であった。1960
年にレーザーが発明されるとレーザー分光という新しい分光法が生まれ分光学は大き
く発展した。レーザー分光は従来の分光計の分解能を著しく向上しただけでなく、レー
ザーを用いることで初めて非線形現象を用いた分光を可能にした。非線形分光は、既
存の線形分光では分解することが出来なかったドップラー幅で埋もれた微細な遷移の
検出（飽和吸収分光）や遷移選択則による観測困難な遷移（禁制遷移）の観測を可能に
するなど新しい現象や情報を測定可能にした。しかし、レーザーが開発された当初は
発振波長が少なくレーザー分光の進歩は遅々としてあまり進まなかった。1970年に色
素レーザーや半導体レーザーが実現すると広い波長可変なレーザーが使用できるよう
になり、レーザー分光は本格的な発展を始めた [1{3]。また、このような非線形分光の
発展により従来の波長測定の限界を超える高分解能な周波数測定も求められて行った。
しかし、光の周波数は可視の緑色で約 500 THzとなり、このような高い周波数を検出
出来る高速な光検出器は存在しないため直接測定することは出来ない。ただし、２台
の波長の近いレーザーを重ね合わせて差の周波数（ビート周波数）を測定することで
レーザーの周波数は測定可能となる。レーザーの周波数を高精度に測るための方法とし
て、1972年K. Evensonと J. Hallら [4]により最初の周波数チェーン（harmonic laser
frequency chain）が実現された。周波数チェーンとは、基準であるマイクロ波周波数
を順次逓倍していき光周波数まで高くすることでレーザーの周波数を測定する方法で
ある。1990年にはT. W. Hanschら [5]により従来の方法よりも簡便な周波数チェーン
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（frequency interval divider chain）が実演された。1994年には興梠ら [6]により電気光
学変調器型光周波数コム（光周波数コム発生器）が開発された。光周波数コムとは周
波数軸上に等間隔に並んだ櫛 (comb)の歯状のスペクトルを持つレーザーである。こ
の電気光学変調器型光周波数コムを周波数チェーンに組合せることで必要なレーザー
台数を減らして周波数測定が出来る。しかし、1999年に T. W. Hanschら [7]により
超短パルスモード同期レーザーを用いて従来の方法と遜色のない精度で周波数測定が
可能であることが示された。ただし、根本的な原理であるパルスレーザーを周波数定
規（目盛）として用いることは 1978年に既に T. W. Hanschら [8]により実演されて
いる。2000年にはT. W. Hanschら [9]によりモード同期レーザーを用いた初めての直
接周波数測定の報告が行われた。また同年 J. Hallら [10]により自己参照法により、安
定化されたモード同期レーザーを用いてレーザー周波数の報告がされた。この研究に
より周波数チェーンや安定化レーザーの補助を必要としないモード同期レーザー単体
による絶対周波数測定が可能となった [11{14]。その後、光周波数コムに関する研究は
現在も盛んに行われており、初期のモード同期Ti:sapphireレーザー以外の方法として
モード同期ファイバーレーザーを用いる方法 [15]が現在主流となりつつある。また、
他の方法としてマイクロ共振器型光周波数コム [16]やラマン型光周波数コム [17]など
も提案されている。本論文では特にモード同期レーザーを光周波数コム（光コム）と
して呼ぶ場合、絶対周波数が決定された（周波数が安定化された）状態を指す。
光周波数コムを基準に安定化されたレーザーは任意の絶対光周波数を発生すること
が可能で（光周波数シンセサイザー）、理想的なレーザー分光が実現可能となる [18]。
そのため、光周波数コムを用いた原子や分子の高精度分光が盛んに行われている。近
年、光周波数コム自身を光源として用いる分光（ダイレクト光周波数コム分光法）も注
目され初め広帯域なスペクトルを高速に測定できるデュアルコム分光法 [19]など新し
い分光法が開発されている。また、光周波数コムを用いた分光計は初期のレーザー分光
の発展の歴史と同様に線形分光から非線形分光への拡張も進んでいる [20]。光周波数コ
ムは現在国の長さの基準であり、光原子時計 [21]や天体分光の校正 (astro-comb) [22]
など様々な使われ方が新しく考えられている。このように光周波数コムを用いた分光
計を発展させて行くことはレーザー分光学の登場でドップラー幅以下の高分解能測定
が可能になったように、今まで予期しなかった現象の観測を見出す可能性があり非常
に重要である。
1.2 本研究の概要
本研究では光周波数コムを用いた高精度なレーザー分光計の開発を行い、非線形分
光への発展性と高精度分光の実現の２点の分光応用について研究を行う。
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本論文では初めに、繰り返し周波数が高い Erファイバー光周波数コムの開発をす
る。モード同期Erファイバーリングレーザーを基にした光周波数コムは、メンテナン
スの簡便性や長期安定性などの利点から他の手法と比較して非常に使いやすく実用性
に優れている。しかし、繰り返し周波数は一般的に 50  250 MHz程度のため周波数
の決定（モード次数の決定）や検出（モードパワーの低下）などでは不利な点が残っ
ている。そのため、本論文では高出力な光増幅が可能な２段のEr添加光ファイバー増
幅器を自作し、モード同期Erファイバーリングレーザーによる光周波数コムで最も高
い繰り返し周波数（325 MHz）を実現する。その結果、従来よりもさらに実用的な光
周波数コムを用いた分光計が実現可能となる。本論文では、実際にアセチレン分子の
二重共鳴分光とRb原子のRydberg準位の高精度測定で開発したErファイバー光周波
数コムを利用する。
本論文で行う１つ目の分光応用は、光周波数コムを用いた分光の非線形分光への拡
張研究である。分光計を非線形分光まで拡張することで、線形分光では得ることが出
来ない新しい情報を得ることが可能となる。我々は非線形分光の中でも特に２つの周
波数の相関の有無を二次元プロットで調べる二次元相関分光 [23,24]について注目して
いる。光周波数コムを用いた二次元相関分光は、2017年 9月に S. T. Cumdiら [20]よ
りRb原子で示されているが、分子ではまだ実現されていない。そのため、我々は光周
波数コムを用いた分子の二次元分光の実現を目指している。本研究では、分子の二重
共鳴分光による二次元分光を想定している。二重共鳴分光とは準位を共有する２組の
遷移間の飽和信号を観測する方法で、複雑な分子の吸収線から特定の遷移だけを選択
的に検出できる方法である。そのため、分子の遷移をラベリング (同定)するのに非常
に有用な方法である。本研究では、この二重共鳴の一方のレーザー光を光周波数コム
光源に置き換えることで広帯域なスペクトルを高速に検出し、複雑な分子の準位の同
定を簡便に実行できる装置の実現を目指している。本論文では研究課題である非常に
微弱な二重共鳴信号の光周波数コムでの検出可能性について調べる。そのため、初め
にデュアルコム分光計の高感度化について取り組む。高感度化の方法は繰り返し周波
数が高い電気光学変調器型光周波数コムを用いたデュアルコム分光計を開発すること
で行い、実際に短時間の積算で高感度な測定が可能であることをアセチレン分子の振
動回転遷移の吸収を観測して行う。また本論文で開発するデュアルコム分光計は、一
般的なErファイバー光周波数コムを用いた方法と比較して装置自体の制御が簡便にな
る利点も持っている。次に、高感度な二重共鳴信号の観測を実現するために光周波数
コムを基準に光位相同期された 2台のレーザーを用いてアセチレン分子の二重共鳴の
測定を行い測定可能な感度の評価を行う。また、本論文では異なる振動準位間の二重
共鳴信号の観測を行うことでより微弱な信号でも観測可能であることも確かめる。
２つ目の分光応用では、87Rb原子のRydberg準位の高精度分光を示す。主量子数 n
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が大きい状態である Rydbeg状態に励起された中性原子は数 m以上に離れた原子間
でも強い相互作用を持つため、量子情報研究で非常に注目されている [25]。我々の研
究室でも n < 100程度まで励起された Rydbeg状態の 87Rb原子を用いた量子シミュ
レーションの研究を目指している。そのため、87Rb原子のRydbeg状態の絶対遷移周
波数を高精度に測定することは量子情報研究の分野からも非常に重要である。87Rb原
子の Rydbeg状態の絶対遷移周波数は、M. Mackら [26]により主量子数 nが 60程度
までは波長計を用いて < 800 kHzの精度で測定されている。本論文では、広帯域な
スペクトルを高精度に掃引可能な光周波数シンセサイザーを開発することで、87Rb原
子のRydberg状態準位の初めての直接的な周波数測定を実現する。直接的な周波数測
定により本論文で達成した周波数精度は 250 kHz以下となり、従来 [26]の周波数精度
より 3倍ほど向上することができる。また、主量子数 nが 60より大きい絶対遷移周
波数も本研究が初めての報告例となる。本論文で開発する光周波数シンセサイザーは
100 kHz(@480 nm)以下の精度で任意の周波数を発生可能であるため、特に我々の研
究室で行っている冷却原子を用いた量子シミュレータの研究 [27,28]で今後有用な道具
となる。
本論文の構成は以下のようになる。第 2章では、光周波数コムを用いた分光計の説
明を行う。初めに、光周波数コムの原理について説明し、次に、光周波数コムを分光
計として光周波数シンセサイザーとデュアルコム分光計の原理について紹介する。第 3
章では、開発した高繰り返し周波数のErファイバー光周波数コムについて述べる。第
4章では、開発した電気光学変調器型光周波数コムを用いたデュアルコム分光計につ
いてと達成出来た感度について述べる。第 5章では、光周波数コムを用いたアセチレ
ン分子の二重共鳴分光を行い、感度について評価した。第 6章では、開発した光周波
数シンセサイザーについて述べる。第 7章では、開発した光周波数シンセサイザーを
用いて行った 87Rb原子のリドベルグ状態遷移の絶対周波数測定結果について述べる。
最後の第 8章では、本論文のまとめと今後の展望について述べる。
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第2章
光周波数コムを用いた分光計
光周波数コムを用いた分光計には、光周波数コムを分光計の校正の道具として使用
する方法（光のものさし）と光周波数コム自身を直接分光光源に使用する方法（ダイ
レクト光周波数コム分光法: direct frequency comb spectroscopy）の大別して 2種類
の方法がある。前者の光周波数コムを基準にCWレーザー周波数を校正する方法では
原子や分子の遷移周波数を高精度に直接周波数測定が可能となる。また、光周波数コ
ムを基準にCWレーザーを安定化することで任意の周波数を高精度に発生する（光周
波数シンセサイザー）ことも可能となる。後者の光周波数コムを分光光源に利用する
方法では、個々の縦モードの吸収量を測定することで分子の広い範囲の複数遷移を短
い時間で測定可能となる。この方法では個々のモードを分離する方法として数種類あ
り、大別して分散型とフーリエ分光型がある。分散型とは波長毎に空間的に光を分離
して測定する方法で、回折格子だけでは分離出来ない個々のモードを共振器を用いて
フィルタリングしてから回折格子で分離して測定する方法（バーニャコム：frequency
comb vernier spectroscopy）[29]や角度分散が大きい（回折格子の 10～20倍）特長を
持つエタロンの一種である VIPA(virtually imeaged phased array) [30]と回折格子を
組み合わせることで個々のモードを分離（1 GHz程度）して測定する方法（VIPAコ
ム）[31,32]などがある。フーリエ分光型では、２台の繰り返し周波数が異なる光周波
数コムを用いたデュアルコム分光法 [19]がある。分散型はフーリエ分光型と比較して
簡便に測定可能という利点がある一方、１度に測定できるスペクトルの分解能が低く、
CCD(charge-coupled device)カメラを用いるため使用可能な波長領域に制限がある。
フーリエ分光型のデュアルコム分光計では、分散型のような波長領域や分解能の制限
はないため、高速に広帯域なスペクトルを高分解能に測定可能であるため複雑な分子
の準位の解明に非常に有益な方法である。
本章では初めに光周波数コムの原理を説明し、次節で光周波数コムを用いた分光計
として光周波数シンセサイザーとデュアルコム分光計の原理ついて紹介する。
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2.1 光周波数コム
2.1.1 モード同期レーザー [33{35]
光周波数コムを実現する方法は様々提案されているが、本章では最も一般的な方法で
あるモード同期レーザーを基にした方法を説明する。モード同期レーザーとは多モー
ド発振しているレーザーの各モードの位相が同期している（モード同期）レーザーで
ある。一般的に多モード発振しているレーザーの各モードは互いに独立に発振し出力
電場は
E(t) =
X
n
Cn(t) expfj[(!0 + n!rep)t+ n(t)] (2.1)
となり、レーザーの出力E(t)はランダムな揺らぎを示す。ここで、Cn(t)は n番目の
モードの振幅、n(t)は n番目のモードの位相、!repは角周波数の自由スペクトル領域
（FSR:free spectral range）である。和は全ての発振モードに渡って取るとし、!0はあ
る１つの発振モードを任意に選ぶ。この時、共振器内に非線形素子を挿入しモード間
の結合を強くし、Cn(t)と n(t)の時間的変動を少ない安定な状態にしてモード同期す
る。モード同期したレーザーで、N個の発振モードの振幅が等しく (Cn = 1=
p
N)、各
位相を n = 0と置くと式 (2.1)は
E(t) =
1p
N
NX
n=1
expfj(!0 + n!rep)t)g
=
1p
N
expfj[!0 + (N + 1)!rep=2]tg  sin(N!rept=2)
sin(!rt=2)
(2.2)
となり、光強度 I(t)は
I(t) / 1
N
sin2(N!rept=2)
sin2(!rept=2)
(2.3)
である。光強度の時間波形は式 (2.3)を計算した図 2.1のように  = 2=!repの周期の
繰り返しパルスになる。また各パルスのピークからゼロに至るまでの時間によって定
義されるパルス幅は =Nとなる。そのためパルス幅は発振している縦モード数の逆数
で決まるので、スペクトル幅が広いほどパルス幅の狭い光パルスが得られる。光強度
に対する半値全幅として定義したパルス幅 とスペクトル幅の間には
   K (2.4)
の関係がある。Kはパルス波形により異なりガウス関数の場合は 0.441である。この
時、最小値を取るパルスをフーリエ限界パルスと呼ぶ。
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図 2.1 モード同期時の光強度
モード同期の手法には外部から高周波数を加えて同期させる強制モード同期と外部
から信号を加えないで同期する受動モード同期がある。強制モード同期は共振器内に
振幅または位相変調器を挿入し、共振器の共振周波数間隔で変調することで強制的に
モード間の結合を生じさせる方法である。受動モード同期は強度依存のある非線形素
子を用いて出力パルスを入射パルスよりも短くする方法である。本研究で使用するファ
イバーモード同期レーザーでは、受動モード同期の一種である非線形偏波回転を使用
してモード同期するため、本節では非線形偏波回転の説明を次に行う。
非線形偏光回転 [36, 37]
ファイバー中を伝搬する光パルスの偏光状態が強度に依存して変化することを利用
してモード同期する手法を非線形偏波回転 (NPR: nonlinear polarization rotation)と
言う。偏光状態の強度依存性は自己位相変調 (SPM:self phase modulation)と交差位相
変調 (XPM:cross phase modulation)により生じる。自己位相変調は光がファイバー内
を伝搬する時、自身の強度に起因する屈折率変化により位相がシフトする現象を言う。
また相互位相変調は、ファイバー内を２つ以上の光が同時に伝搬する時、１つの光の
屈折率がその波の強度（SPM）だけでなく同時かつ同一方向に伝搬している他の光の
強度にも依存する現象である。図 2.2に非線形偏波回転を用いた Erファイバーモー
ド同期レーザーの概念図を示す。まず偏光ビームスプリッタ（PBS: Polarizing beam
splitter）を透過した光パルスは直線偏光をしている。次に波長板に通すことで直線偏
光を楕円偏光に変えてからファイバー内を伝搬させる。ファイバーを伝搬中の光パル
スは SPMとXPMにより偏光状態が非線形に時間発展し、強度により偏光状態が異な
る光パルスとなる。次に波長板を用いて強度が高い中心付近のパルスを透過し、強度
が弱い両翼の部分がロス（吸収）するように調整する。その結果、リング共振器を１
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図 2.2 非線形偏光回転を用いたモード同期Erファイバーレーザー. PBS : 偏光ビーム
スプリッタ, WDM : 波長分割多重カプラ.
巡するとパルス幅が僅かに狭くなる。従って中心部分の狭い光パルスが残り超短パル
スが生成される。
2.1.2 光周波数コムの原理 [35]
光周波数コムは図 2.3(a)のように周波数軸上で櫛（comb）の歯状に等間隔に並んだ
縦モードスペクトルを持つレーザーである。各縦モード周波数 fnは以下のように
fn = nfrep + fceo (2.5)
と示すことが出来る。この時各縦モードの次数を nで表し、縦モード間の周波数は繰
り返し周波数 frepと呼ぶ。また縦モードの光を仮想的に 0 Hz付近まで拡張したとき
の 0 Hzとのオフセット周波数をキャリア・エンベロープ・オフセット (CEO:carrier
envelope oset)周波数 fceo と呼ぶ。時間軸で考えると図 2.3(b)のようになり出力電
場は
E(t) =
X
n
Cn expfj[2(fceo + nfrep)t+ n]g (2.6)
と表される。繰り返し周波数は
frep =
c0
2ngL
(2.7)
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図 2.3 (a)光周波数コムのスペクトル. (b) 時間領域の出力パルス
で与えられる。ここで c0は真空中での光速、Lは共振器長、ngは群屈折率である。図
2.3(b)の電場の包絡線の周期は  = 1=fr = 2ngL=c0なので、繰り返し周波数は共振
器内をパルスが往復する時間の逆数で決まる。次に１周期後の光パルスを考えると式
(2.6)より
E(t+ ) =
X
n
Cn exp

j

2(f0 + nfr)

t+
1
frep

+ n

= E(t) exp

j
2f0
frep

(2.8)
となり、一定の位相成分 'cep = 2f0=frを除いて E(t)と E(t + )は等しくなる。電
場（キャリア）のピークと包絡線（エンベロープ）のピークはパルス毎に 'cepずれ、
1=fceoの周期でもとに戻る。この位相をキャリア・エンベロープ・オフセット位相（CEP:
carrier-envelope oset phase）と呼ぶ。
モード同期レーザーを光周波数コムとして利用するためには、繰り返し周波数とキャ
リア・エンベロープ・オフセット周波数の２つの自由度を周波数基準に正確に安定化す
る必要がある。繰り返し周波数はパルスの周期の逆数であるため、繰り返し周波数以
上の帯域を持つ光検出器を使用すれば比較的簡単に測定することができる。一方、fceo
の検出は比較的難しく、特に光周波数コム自身で測定する為には１オクターブ以上広
がったスペクトルを使用した f-2f干渉法（自己参照法）を用いる (図 2.3(a))。オクター
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ブに広がったスペクトルの長波長側スペクトルを非線形結晶を用いて第二高調波を発
生すると
2fn = 2 (nfrep + fceo)
の周波数の光を得られる。この光を短波長側の 2n番目の光とのビート信号を観測して
2fn   f2n = 2 (nfrep + fceo)  (2nfrep + fceo)
= fceo (2.9)
fceoが測定できる。
2.2 光周波数シンセサイザー
光周波数コムを基準光にすることで光周波数の絶対周波数測定が可能となる。また、
CWレーザー周波数を光周波数コムを基準に安定化することで任意の光周波数を RF
シンセサイザーのように正確に発生することも可能となる。この方法を光周波数シン
セサイザーと呼ぶ。このような光周波数シンセサイザーは、従来の分光計よりも高精
度に原子や分子のスペクトルを測定することが可能である。
光周波数コムを用いてCWレーザー周波数 cwを測定する為には、光コムの最近接
の縦モードとのビート周波数 fbeatを測定する必要がある。CWレーザー周波数とビー
ト周波数の関係は
cw = nfrep  fceo  fbeat (2.10)
となる。ただし、0  fceo  frep=2とする。そのため、CWレーザー周波数を決定する
ためには各符号とモード次数nを決定する必要がある。符号は繰り返し周波数と fceo周
波数をそれぞれ増加（減少）した時のビート周波数の増減で以下のように決定できる。
frep増加時 fbeat増加、fceo増加時 fbeat増加
cw = nfrep + fceo   fbeat (2.11)
fr増加時 fbeat増加、fceo増加時 fbeat減少
cw = nfrep   fceo   fbeat (2.12)
frep増加時 fbeat減少、fceo増加時 fbeat増加
cw = nfrep   fceo + fbeat (2.13)
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frep増加時 fbeat減少、fceo増加時 fbeat減少
rep = nfrep + fceo + fbeat (2.14)
モード次数 nは各符号を決定した後、波長計の測定値  0cwから
n =
 0cw   fceo   fbeat
fr
(2.15)
と見積ることができる。ここで符号は式 (2.14)を用いた。モード次数を正確に測定す
る為には 0cw=frep < 1を満たす必要がある。そのため波長計の揺らぎ 0cwよりも
高い繰り返し周波数が必要である。一般的な波長計の精度は 0cw= 0cw ' 10 7  10 6
程度のため、1:5 mの光を測定するために必要な繰り返し周波数は 200 MHz以上で
ある。しかし一般的なErファイバー光周波数コムの繰り返し周波数は 50  200 MHz
程度のため波長計のみで次数を決定することは困難である。本研究では繰り返し周波
数の高い（325 MHz）Erファイバー光周波数コムを開発したこと (第 3章参照)によ
り波長計から簡便に次数を決定できる。波長計を使用しないでモード次数を決定する
方法としては、繰り返し周波数の変化量に対するビート周波数の変化量から見積る方
法 [38]と２台の繰り返し周波数が異なる光周波数コムを用いる方法 [39,40]がある。前
者は周波数揺らぎの大きいレーザーを測定することは困難で、後者は高価な光コムが
２台必要という問題がある。
光周波数コムを基準に安定化された CWレーザー（光周波数シンセサイザー）は、
繰り返し周波数、fceo周波数、ビート周波数をそれぞれ変化させることで任意の周波
数を発生することが出来る。光コムを基準にCWレーザー周波数を安定化する方法と
しては光位相同期を用いる。光位相同期の原理はRF発振器を基準周波数に同期する
位相同期（PLL: phase-locked loop）と同様であり、光周波数コムは正確な光の分周器
として働く。光位相同期では、ビート周波数が RF基準周波数と位相まで同期するよ
うにフィードバック制御することで行う。
2.3 デュアルコム分光法
デュアルコム分光法は繰り返し周波数が僅かに異なる２台の光周波数コムを用いて
フーリエ分光を行う方法である。そのため、本節では初めに一般的な白色光源を用い
たフーリエ分光法（FT-IR: fourier transform infrared spectrometer）について説明し、
次にデュアルコム分光法の原理について説明する。
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図 2.4 マイケルソン干渉計を用いたフーリエ分光計とインターフェログラム. PD : 光
検出器, M1, M2 : ミラー, BS : ビームスプリッタ.
2.3.1 フーリエ分光法 [41]
フーリエ分光法では、干渉計を用いて観測した光の自己相関関数のフーリエ変換か
ら光のパワースペクトル密度を観測する方法である。本節では図 2.4のように干渉計
としてマイケルソン干渉計を用いた場合のフーリエ分光計で説明を行う。白色光源か
らの光は試料を透過した後、ビームスプリッタ（BS）により２つビームに分離され、
それぞれのミラーで反射された後再びBSにより重ね合わせられ干渉する。この時、片
方のミラーは光軸に沿って走査し２つのビームの光路差を変化させる。干渉計の出力
電場Eoutは、試料を透過した電場振幅を a(k)とすると
Eout =
a(k)
2
exp(j2kz1) +
a(k)
2
exp(j2kz2) (2.16)
と表される。ここで、k = 2=は波数である。光検出器で検出する波数帯域k内の
光強度Iは、
I(z) =
< a(k)a(k) >
2
f1 + cos[2k(z1   z2)]g
= Gh(k)k[1 + cos(kz)] (2.17)
である。ここで、z = 2(z1   z2)、Ghk =< a(k)a(k) > =2とする。Ghは試料透過
光のパワースペクトル密度である。式 (2.17)の交流成分の全ての波長成分を考えると、
Iac(z) =
Z 1
0
Gh(k) cos(kz)dk (2.18)
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と表させる。この干渉信号をインターフェログラム（interferogram）と呼び、光路差
zによる光強度変化を図 2.4に表す。光路差がゼロ（z = 0）の時、全ての波長が干
渉し強め合うため強い信号が得られる。これをセンターバースト（centerburst）と呼
ぶ。パワースペクトル密度は k  0の範囲しか値を持たないが数式の簡便化のため以
下のように拡張する。
G(k) =
Gh( k) +Gh(k)
2
これを用いて式 (2.18)を変換すると
Iac(z) =
Z 1
 1
G(k) exp(jkz)dk (2.19)
となる。逆フーリエ変換すると
G(k) =
1
2
Z 1
 1
Iac(z) exp( jkz)dk (2.20)
となり、パワースペクトル密度を観測できる。これがフーリエ分光法の原理である。
フーリエ分光法の分解能f は走査する最大光路長差zmaxで決まり
f =
c
zmax
(2.21)
である。また測定可能な最大周波数は走査する光路長差の最少変化量dで決まり
f =
c
2d
(2.22)
である。ここで cは光速とする。式 (2.21)よりフーリエ分光法で高分解能にスペクト
ルを測定するためには、長い走査距離と走査時間が必要であることがわかる。一般的
なフーリエ分光器の性能は 0.1秒で 16 cm 1(500 GHz)程度である。一方、次に説明
を行うデュアルコム分光法では既存のフーリエ分光器を上回る短時間で高分解能な測
定が可能である。
2.3.2 デュアルコム分光法の原理 [19]
デュアルコム分光法は、図 2.5に示すように繰り返し周波数が僅かに異なる２台の
光周波数コムを重ね合わせることで観測する。この時、２台の光周波数コムの各モー
ド周波数を
fn;S = fceo;S + nfr;S (2.23)
fm;L = fceo;L +mfr;L (2.24)
 フーリエ変換赤外分光計 (FT/IR-4600 日本分光製)の値を参考にした
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図 2.5 (a)デュアルコム分光計. (b)デュアルコム分光の周波数スペクトル
とする。ここで、繰り返し周波数を fr;l、キャリア・エンベロープ・オフセット周波数を
fceo;l、l = S or Lとする。また、２台の光コムの繰り返し周波数差をfr = fr;S fr;L  0
とし、キャリア・エンベロープ・オフセット周波数の差をfceo = fceo;S  fceo;L  0と
定義する。デュアルコム分光法は周波数領域と時間領域の２つの領域で説明可能なた
め、本節では初めに周波数領域で考え、次に時間領域で説明を行う。
周波数領域
2台の繰り返し周波数が異なる光周波数コムの周波数スペクトルは図 2.5(b)のよう
になり、RF領域ではそれぞれのモードのペアのビート信号（ヘテロダイン検波）が観
測されコム状のスペクトルが観測される 。RF領域のコムの各ビート信号は光領域の
光コムの個々のモードと一対一の関係になるため、高周波数の光領域 (数百THz)のス
ペクトルをRF領域 (kHz～数百MHz)の低い周波数に圧縮することになる。RF領域
のコムの p番目のビート周波数 fbeat;pは
fbeat;p = fn;S   fm;L
= fceo + pfr (2.25)
となる。ただし、p = m = nとしm 6= nの項は無視する。そのため、光周波数コムの
スペクトル幅を = Nmaxfr;Sとした時 (Nmaxは最大モード次数)のRF領域のスペク
このようにデュアルコム分光は複数のモードのペアのヘテロダイン検波をすることからマルチヘテロ
ダイン（multihiterodyne）分光とも呼ばれる。
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(Nmax-1)∆fr (Nmax+1)∆frNmax∆fr
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Opt. Freq.
RF Freq.
Nmax+1Nmax-1 Nmax
図 2.6 折り返しのビート信号
トル幅RFは
RF = =M
= Nmaxfr (2.26)
となり、圧縮係数はM = fr;S=frである。各ビート信号が個々の光コムのモードと一
対一の関係を保つためには図 2.27のような折り返しの信号による重複 (エイリアシン
グ:aliasing)を防ぐ必要がある。そのため測定可能な光スペクトルの帯域は
Nmaxfr <
fr;L
2
 <
fr;Sfr;L
2fr
(2.27)
に制限される (サンプリング定理)。
時間領域
時間領域では、デュアルコム分光は光サンプリングオシロスコープと類似した動作
をする。２台の光コムのパルスは繰り返し周波数が異なるため、光サンプリングオシ
ロスコープのようにパルス毎にT 秒ずらして測定していることになる。時間軸の振
幅は２台の光コムの相互相関になるため図 2.7のようなインターフェログラムが観測さ
れる。またパルスのタイミングが完全に一致した時にセンターバーストを生じる。パ
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図 2.7 デュアルコム分光の時間領域
ルス間のずれT は
T =
1
fr;L
  1
fr;S
=
fr
fr;Sfr;L
=
1
Mfr;L
(2.28)
で与えられ、パルス同士のずれは繰り返し周波数差の周期 1=frで元に戻る。この時、
実際の測定時間 Tlab(lab time)をパルス間の時間差T に変換した時間軸を実行時間
(eective time)と呼ぶ。実行時間への変換係数はT=Tlab = 1=M となり圧縮係数M
の逆数になる。測定可能な最大周波数はサンプリング（ナイキスト）定理よりサ
ンプリング時間T の逆数で決まり
 <
1
2T
<
fr;Sfr;L
2fr
(2.29)
となり式 (2.27)と一致する。
離散フーリエ変換より周波数分解能は測定時間の逆数で決まるので、デュアルコム
分光で個々のビート信号を分解するために１つのインターフェログラムを観測する時
間 1=frが必要になる。２台の光のコムの相対線幅（各ビートの線幅）が繰り返し周
波数差よりも十分小さければ、ビート信号と光コムのモードを一対一に関係付けるこ
とが出来るので、デュアルコム分光の分解能は光コムの各モードの線幅と一致する。
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ただし、一回の測定の分解能は光コムの繰り返し周波数である。ここで、デュアルコ
ム分光の繰り返し周波数を 100 MHzで繰り返し周波数差を 1 kHzと仮定すると、１回
の測定の分解能は 100 MHzで測定時間は 1 msとなる。これと同等の分解能を一般的
なフーリエ分光法で得るためには、式 (2.21)より 1 msでミラーを 3 m動かす必要が
あり速度にすると 3  103 m=sとなる。そのため、デュアルコム分光法では一般的な
フーリエ分光法では実現不可能な速度で高分解能な測定を可能にする方法である。
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第3章
高繰り返し周波数
Erファイバー光周波数コムの
開発
モード同期ファイバーレーザーを基にした光周波数コムは、Ti:sapphireレーザーな
どの固体レーザーを基にした光コムと比較して、調整の簡便性、小型化、低価格など
様々な利点がある。しかし、繰り返し周波数は一般的に低くなるため、市販の波長計
だけでモード次数を決定することは困難となる。波長計を用いずにモード次数を決定
する方法には、2台のコムを用いる方法 [39,40]や事前に周波数を決定されたＣＷレー
ザーを用いる方法などがあるが、何れも装置全体が複雑化する。そのため、近年様々
な手法のモード同期ファイバーレーザーで、繰り返し周波数の高周波数化が行われて
いる。モード同期ファイバーレーザーの代表的な方法としては過飽和吸収媒質（SPM:
saturable absorber mirror）を用いたリニア共振器型 [42{45]と非線形偏波回転 (NPE:
nonlinear polarization evolution)を用いたリング共振器型 [46{56]の２つの方法があ
る。２つの方法を比較すると SPMを用いたリニア共振器型の方が高繰り返し周波数化
に優れており、10 GHz程度の繰り返し周波数 [43]も実現されている。しかし、SPM
を用いたリニア共振器型は一般的にパルス幅は広く出力パワーも可飽和吸収媒質の損
傷閾値により低くなるため、広帯域化時のコヒーレンスの劣化が懸念される [46, 57]。
一方、NPEを用いたリング共振器型ではパルス幅が短くピークパワーも高いため広帯
域化に優れた出力パルスが発生可能である。このNPEを用いた方法にはファイバーの
添加物の違いにより主にYb添加ファイバー [46{48]とEr添加ファイバー [49{56]の２
種類がある。２種類のファイバーを比較するとYb添加ファイバーの方がEr添加ファ
イバーよりも高い利得を持つためより高繰り返し周波数化が可能である。そのため、
Er添加ファイバー型では 517 MHz [55]が実現しているのに対しYb添加ファイバー型
では 1 GHz [47]の繰り返し周波数が実現している。しかし、光周波数コムとして動作
させる場合を考えると高非線形ファイバーや同一光路上 f-2f干渉計などが使用可能で
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長期安定性にも優れたEr添加ファイバー型の方Yb添加ファイバー型よりも実用的で
ある。そのため、本研究では北京大学の Z. Zhangらのグループが開発した高繰り返し
周波数 325 MHzのモード同期Erファイバーリングレーザー [53]を導入し光周波数コ
ムとして動作させた。一般的に繰り返し周波数が高いモード同期ファイバーレーザー
の周波数を自己参照法を用いて安定化することは、高強度なパワーが必要となり光周
波数コムとして動作させることは非常に困難である。そのため、本章では高強度のパ
ワーを出力可能な二段の Er添加光ファイバー増幅器を開発して、定常的に周波数を
安定化可能とした。我々が知る中でモード同期Erファイバーリングレーザーによる光
周波数コムで最も高い繰り返し周波数の報告例は 300 MHz [50]が最大である。そのた
め、本章で実現した光周波数コムはモード同期Erファイバーリングレーザーによる方
法で最も高い繰り返し周波数となる。
本章では初めに、本研究で導入した高繰り返し周波数のモード同期Erファイバーリ
ングレーザーについて紹介する。次節で、実際に光周波数コムとして動作させる方法
について述べる。具体的には第 3.2節でスペクトルの広帯域化について、第 3.3節では
周波数の安定化について述べる。最後に本章のまとめを述べる。
3.1 高繰り返し周波数
モード同期Erファイバーリングレーザー
𝜆
2
𝜆
4
𝜆
4
PBS
ISOWDM
collimator
Er110-4/125
Er80-8/125
LD
PBS
ISOISO
LD 
(a) (b)
Er110-4/125Er80-8/125
PZT
図 3.1 (a) モード同期Erファイバーリングレーザーの概略図. LD : 励起用半導体レー
ザー, PBS : 偏光ビームスプリッタ, ISO : 光アイソレーター, /4 : /4板, /2 : /2
板. (b)実際のモード同期 Erファイバーリングレーザーの写真
まず初めに、本研究で用いた高繰り返し周波数（325 MHz）のモード同期Erファイ
バーリングレーザーについて説明する。一般的なモード同期Erファイバーリングレー
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ザー (NPE)の繰り返し周波数は 50～250 MHzである。これらの値よりも高い繰り返
し周波数を実現することが困難な理由として、利得ファイバーのEr添加ファイバーが
1:5 m帯で正常分散を持つため分散補正するために用いる石英シングルモードファイ
バー (SMF)（異常分散を持つ）の長さがある程度必要となることと、励起光を入力す
る波長分割多重（WDM: wavelength division multiplexing）カプラや出力光を取り出
すカプラ等のファイバー部品が共振器長を長くすることなどが挙げられる。そのため、
北京大の張のグループ [53]では図 3.1のように分散の異なる 2種類の Er添加ファイ
バーとWDMコリメータを用いることで高繰り返し周波数のモード同期Erファイバー
リングレーザーを開発した。 図 3.1の２種類のEr添加ファイバーの内、Er110-4/125
（吸収 110 dB/m、分散 12 fs2=mm）は正常分散を持ち、もう一方のEr80-8/125（吸収
80 dB=m、分散 25:5 fs2=mm）では異常分散を示す。その結果、2種類の利得ファイ
バーを用いて分散補償が可能となるため共振器長を通常よりも短くできる。また、共
(a) (b)
-400 0
Time (fs)
In
te
n
si
ty
177 fs
400
P
o
w
er
 (
d
B
)
1350
-10
0
-20
-30
-40
1450 1550 1650 1750
Wavelength (nm)
図 3.3 (a)自己相関波形、(b)オシレーターの出力スペクトル
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振器長を長くする原因となるファイバー部品をWDMコリメータとPBS等の空間部品
に置き換えることで更なる共振器長の最短化を可能としている。
次に、本レーザーの特性について説明する。オシレーターの励起は 976 nmの半導
体レーザー（1999CHP）を用いて両方向励起している。励起パワーは、それぞれ約
800 mWと約 500 mWである。PBSから出力される典型的な平均パワーは 120 mWで
ある。図 3.2にモード同期時のオシレーターからの出力パルスを示す。パルス周期は
約 3 nsで繰り返し周波数はパルス周期の逆数の 325 MHzである。図 3.3に自己相関法
を用いて測定したパルス幅と光スペクトルアナライザで測定した光スペクトルを示す。
図 3.3(a)より出力パルスの自己相関幅は 177 fsのため、パルスの形状をガウス型と仮
定するとパルス幅は 125 fsである。また、図 3.3(b)よりスペクトル幅（半値全幅）は
55 nmなので、フーリエ限界パルスは 65 fsである。これらの値から以下のように共振
器内分散を見積ることができる。
ファイバー内の分散の影響で引き起こされるガウス型パルスの光パルスの広がり（初
期チャープ無し）は
T1 = T0
q
1 + (2z=T 20 )
2 (3.1)
と示される [36]。ここで、2は群速度分散パラメータ、zはファイバー長、T0は入射
パルス幅の初期値である。上式を変形すると
2z =
1
4 ln 2
q
(T0T1)2   T 40 (3.2)
となる。ここで、1=4 ln 2の係数はパルス幅を 1/eから半値全幅 (FWHM)に変換するた
めの値である。式 (3.2)にフーリエ限界パルス幅の T0 = 65 fsとパルス幅の T1 = 125 fs
を代入すると、共振器内分散は 2500 fs2と見積れる。この値は、次節で説明を行う
非線形ファイバーに入力する前に行う分散補償（パルスの圧縮）の時に参考にした。
3.2 Er添加光ファイバー増幅器とスペクトルの広帯域化
図 3.4に、第 3.1節で説明したモード同期 Erファイバーリングレーザーを光周波数
コムとして動作させた時の概略図を示す。第 2.1.2節で説明したように光周波数コム
として動作させるためには式 (2.5)の 2つの自由度の繰り返し周波数 frepとキャリア・
エンベロープ・オフセット周波数 fceoを安定化する必要がある。本節では fceoを検出
する部分について説明を行う。初めに、オクターブ化に必要な高出力パワーを得るた
めの二段のEr添加光ファイバー増幅器について説明する。次に、高非線形ファイバー
(HNLF:high nonlinearity ber)を用いて広帯域化されたスペクトルについて説明する。
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図 3.4高繰り返し周波数Erファイバー光周波数コム. ISO :光アイソレータ, BS :ビー
ムスプリッタ, /4 : /4板, /2 : /2板, EDF : Er添加ファイバー, PBS : 偏光ビー
ムスプリッタ, HNLF : 高非線形ファイバー, DM : ダイクロイックミラー, BPF : 光バ
ンドパスフィルター, PD : 光検出器, PLL : 位相同期回路.
最後に、オクターブまで広帯域されたスペクトルから f-2f干渉計を用いて fceoを検出
する部分について説明する。次節では、frepと fceoの周波数安定化部分について説明
する。
3.2.1 Er添加光ファイバー増幅器の開発
HNLFを用いてスペクトルを 1オクターブ以上広げるためには、一般的に 1 nJ以上
のパルスエネルギーが必要である。パルスエネルギーは平均パワーを繰り返し周波数
で除算することで求められる。そのため、繰り返し周波数 325 MHzの本レーザーで
は 325 mW以上の平均パワーが必要である。高出力の平均パワーを得るために、本章
では図 3.4で示したような二段の Er添加光ファイバー増幅器（EDFA: Erbium doped
optical ber amplier）を開発した。オシレーターから自由空間上に出力された平均
パワー 120 mWの光を光増幅するために SMFに入力する。入力レンズにはピグテー
ル付GRINレンズコリメータ (50-1550A)を用いてカップリング効率 92 %で SMFに
オシレーターからの光パルスを入力した（SMF透過光パワー:110 mW）。オシレー
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ターと SMFの間には戻り光を防ぐためのアイソレーターや frepの信号を取り出すた
めの BS、入力の偏光を調整するための /2板と /4板を配置している。今回 EDFA
で使用する Er添加ファイバー（EDF: Erbium doped ber）は高い利得を得るため吸
収の大きい 80 dB=m （Er80-4/125）を用いる。EDFの 1段目の長さは 720 mmであ
り、2段目の長さは 1530 mmである。励起の手法は、前方励起よりもパワー変換効率
の高い後方励起を選択した。今回両方向励起を選択しなかった理由はアイソレータや
WDMカプラ等の損失による励起光の減少、光学部品の増加の為である。励起光には波
長 976 nmの半導体レーザーを用いる。１段目の励起パワーは 950 mW(2000CHP)で
2段目は 1570 mW(1999CHPとAC1401-0700-0976-PM)であり、それぞれの励起光は
WDMカプラ（FFW-5131A2510）を介してEDFに入力する。ここで、2段目のEDFA
に入力されるパワーは１段目の EDFAにより増幅されて高い入力パワーとなるため、
励起光パワーも高くする必要がある。そのため、2台の半導体レーザー光をファイバー
型 PBSを用いて合成することで高い励起パワーを実現した。それぞれの EDFの前に
は異常分散を持つ SMF(SMF28）を融着している。これはEDFAに入力する前の光パ
ルスのチャープ量により光増幅の値が変化するためである [58, 59]。実際に SMFの長
さを調整するだけでパワーは 1.2倍程度増幅した。本研究ではパワーの増幅が最も高
くなるように SMFや EDFの長さを調整した。調整は初めに EDFの長さの調整し、
次にEDFの前に融着している SMFの長さの調整をする。最終的に達成できた光増幅
の結果は、1段目が 270 mWであり、2段目では 480 mWである。今回増幅すること
で得たパワー（480 mW）がHNLFで 1オクターブ広げるために最低限必要なパワー
(325 mW)よりも 1.5倍程度大きくした理由は、次節で説明するように fceoを定常的に
検出可能にするために十分スペクトルを広げるためである。
3.2.2 スペクトルの広帯域化
第 3.2.1節で増幅した光パルスを高非線形ファイバー (HNLF)に通すことで、スペ
クトルの広帯域化が可能となる。高非線形ファイバーは非線形屈折率 n2が大きく、実
効断面積Ae が小さく、分散スロープが小さいなどの特徴を持たせることで非線形現
象を効率良く発生するファイバーである [60,61]。HNLF中では、自己位相変調、４光
波混合、誘導ラマン散乱などの非線形効果によりスペクトルが広帯域される [62, 63]。
今回使用したHNLF（住友電工製）は非線形係数 21 W 1m 1、ゼロ分散波長 1549 nm
で、長さは 500 mmである。SMFとHNLFの融着後のHNLFの出力は 420 mWであ
る。HNLF内のスペクトルの広がりは入射パルスの偏光状態に依存するため、図 3.4に
示すようにオシレーターとEDFAの間に配置した波長板を用いて調整する。また、実
験室の温度変化でもファイバー内の屈折率が変化しHNLFに入射する偏光状態が変化
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図 3.5 ファイバー長の変化によるスペクトル変化
するため、EDFAをアルミ板上に設置しアルミの台を温度安定化することで外気温変
化による効果を抑制している。2段目の EDFAとHNLFの間には SMFを入れて増幅
後の分散補償をしている。初めの SMF（SMF28）の長さは、第 3.1節で見積もりをし
たオシレーター内の分散値とEDFA内のEDFと SMFの長さから見積った分散値から
決める。その後、図 3.5に示すように SMFの長さによるスペクトルの変化を調べて最
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図 3.6 HNLFに入射するパワーの変化によるスペクトル変化
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適化をする。本研究の f-2f干渉法では 1030 nm帯と 2060 nm帯のスペクトルを使用す
るため、短波長側で 1030 nm以上にスペクトルが広がるまで長さの調整をした。次に、
EDFAの増幅パワーの違いによるスペクトルの変化を図 3.6に示す。どちらのスペク
トルでも fceoを SN比 30 dB以上で観測することが出来たが、図 3.6からもわかるよう
に 380 mWの増幅では長波長側のスペクトルの広がりが狭いため、長時間、安定的な
fceoの観測が出来ない。そのため、研究では 480 mWまで増幅して測定を実行した。
3.2.3 fceoの観測
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図 3.7 fceoスペクトル、分解能帯域幅（RBW）は 100 kHz
本研究では、図 3.4に示すように同一光路上で行う f-2f干渉計（common-path 方
式）[64]を用いて fceoの観測を行った。2060 nm帯のスペクトルは、長さ 10 mmで室温
中のMgO:PPLN（periodically poled lithium niobate）結晶を透過することで 1030 nm
帯の光に波長変換される。この第 2高調波光とHNLFで広帯域化された 1030 nmとの
干渉光（fceo）を InGaAsの光検出器（PD）で測定する。光検出器の前には、干渉光
（1030 nm）以外の光を取り除くために帯域 25 nmの光バンドパスフィルターを配置し
ている。HNLFの後には、長波長側パルスと短波長側パルスとの時間遅延を補正する
ために 160 mmの SMFを融着した。SMF後のパワーは 310 mWである。図 3.7に測
定した fceoを示す。SN比 (SNR:signal-to-noise ratio)は 30 dB以上なので、安定化す
るのに十分な信号を得ることが出来た。
まだ、詳細な原理を解明することは出来ていないため現象の紹介だけになるが、HNLF
後に SMFを入れて時間遅延を補正する方法とは別に、PPLN後に薄い波長板 (=4、
L = 137 m)を挿入することでも fceoの信号を 10 dB以上増加することが出来た。波
長板とPPLNの間に偏光を固定するためのPBSを挿入しても変化が無いことから、こ
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の現象は偏光の効果では無い。水晶（波長板）を通過することによるパルス幅の広がり
の効果も考えたが、水晶の分散距離LD = 6 m (@ T0 = 0:5 ps)を見積ると、LD << z
となり広がりの効果はほんど無視できる。そのため、この現象の原理を理解すること
はまだできていない。ただし SMF（160 mm）を融着後に水晶の板（波長板）を挿入し
ても fceoの信号の変化がほとんど無かった為、現在はこの方法は使用していない。ま
た SMF(260 mm)の時は、同じように信号の向上を観測した。
3.3 光周波数コムの周波数安定化
3.3.1 繰り返し周波数
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図 3.8 (a)frepと (b)fceoのアラン分散
繰り返し周波数 frepは、モード同期 Erファイバーリングレーザーの共振器長を変
化することで制御できる。共振器長の制御は、図 3.1(a)で示したWDMコリメータ
のマウント部に設置した PZTで調整する。図 3.4で示すように、繰り返し周波数は
EDFA入射前の一部の光を InGaAs光検出器で検出して測定する。誤差信号は、RFシ
ンセサイザー（E4420B）からの RF基準周波数と検出した周波数を位相周波数比較
器（MCH12140）[65]で比較して発生する。この誤差信号を制御回路に通してPZTに
フィードバック制御することで繰り返し周波数の安定化をする。今回作成した制御回
路の制御帯域は 1 kHz程度である。図 3.8(a)に、RF基準周波数（Rb原子時計）を基
準に測定した繰り返し周波数のアラン分散を示す。これは、繰り返し周波数が制御に
よってRF基準周波数にどれだけ追随できているかを示している。測定結果は図 3.8(a)
に示すように、1 sの積算時間で frep=frep  10 11である。本研究で使用したRb原子
27 第 3 章 高繰り返し周波数 Erファイバー光周波数コムの開発
ペルチェ素子 ペルチェ素子
温度センサ
(サーミスタ)
上面カバーを外した時
図 3.9 温度安定化したオシレーターの外箱の写真
時計（PRS10）の周波数安定度は 2 10 11@1 sである。従って、繰り返し周波数の周
波数確度は基準のRb原子時計で決定される。
モード同期Erファイバーリングレーザーの共振器を構成しているファイバー部分は
温度に非常に敏感なため、制御回路で繰り返し周波数を安定に制御しても実験室の温
度変化によりPZTの制御範囲を超えてしまい同期が外れる。そのため、モード同期Er
ファイバーリングレーザーの共振器の箱は、図 3.9に示すように左右のペルチェ素子を
用いて温度安定化をしている。本研究で開発した温度安定装置は、外気温度と設定温
度の差が 5C程度の範囲内であれば制御可能である。そのため、実験室内の空調装置
が止まらない限り温度安定化が可能である。その結果、モード同期Erファイバーリン
グレーザーの繰り返し周波数は、温度安定化前は 1～2時間程度で同期が外れていたの
に対し、温度安定化後は半日以上の連続動作が可能になった。現在、温度安定可能な
温度範囲が 5C程度内で制限されている主な原因は、ペルチェ素子の放熱部分（ヒー
トシンク）の容量不足が考えられる。そのため、ヒートシンク部分の熱伝導性を改善
することで、より外気温変化に強い安定化が期待できる。
3.3.2 キャリア・エンベロープ・オフセット周波数
キャリア・エンベロープ・オフセット周波数 fceoは、モード同期Erファイバーリン
グレーザーの励起光強度を変化してファイバーの屈折率を変化させることで制御でき
る。励起光強度は流す電流をわずかに変化させることで制御できる。第 3.2.3節で説明
した方法で測定した (fceo = 200 MHz)は分周器を用いて 8分周する。これは、分周器
を用いることで高周波数成分の雑音の影響を少なくすることで発振を防止し周波数の
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安定性を向上するためである。分周された fceoは、繰り返し周波数と同様に位相周波
数比較器 [65]を用いてRF基準周波数（ファンクションジェネレータ）と比較し、制
御回路を通して励起用半導体レーザーの電流にフィードバック制御する。制御は低周
波数成分と高周波成分を分けて制御する。低周波数成分の制御は制御範囲を広げるた
め LDドライバー（LDC220C）の変調端子に入力する。高周波数成分はコンデンサー
を介して直接 LDの電流端子に入力することで制御する。本研究で開発した制御回路
の周波数帯域は 30 kHz程度である。図 3.8(b)に安定化後の fceoのアラン分散を示す。
結果は fceo=fceo  2 10 11@1 sである。fceoによる光周波数コムの揺らぎを見積る
と 4 mHz程度である。一方、frepによる光周波数コムの揺らぎはモード次数 n倍され
るため、2 kHz@1550 nm程度となる。そのため、周波数の揺らぎは frepよりも fceoの
方が大きいが、実際の光周波数コムの各モードの揺らぎは繰り返し周波数で決定され
ている。また、第 3.3.1節で説明したように繰り返し周波数の揺らぎはRb原子時計の
精度で決定させるため、光周波数コムの精度もRb原子時計の精度（210 11@1 s）で
決定される。次に、Rb原子時計の長期ドリフトについて評価する。
3.3.3 RF基準周波数
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図 3.10 Rb原子時計 (PRS10)の周波数. ゲート時間 1s.
繰り返し周波数とキャリア・エンベロープ・オフセット周波数の 2つの周波数は、共
に共通の周波数基準（Rb原子時計）に安定化されている。Rb原子時計（PRS10）の周
波数安定度は、< 2 10 11@1 sとなり、短時間ではとても安定である。一方、長期で
は< 510 10=yearという大きな周波数ドリフトを持っている。光周波数コムの周波数
確度は、このRF基準周波数の確度に依存するため、絶対周波数の校正は高精度分光を
行うために必要不可欠である。そのため、本研究ではGPS(global positioning system)
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を利用して産業技術総合研究所 (NMIJ)標準周波数 (UTC-NMIJ)に位相同期した周波
数基準（NMIJ同期　標準周波数発生器　GCET-SA）を基準にRb原子時計（PRS10）
の周波数を周波数カウンタを用いて測定することで長期ドリフトについて評価する。
図 3.10に周波数カウンタで測定したRb原子時計 (PRS10)の周波数を示す。測定の結
果、平均周波数は 10 000 000:010 Hzである。また、周波数ドリフトは = = 110 9
である。今後の測定では、本節で測定した Rb原子時計の絶対周波数結果を用いて光
周波数コムの絶対周波数を校正し測定をしている。
3.4 まとめ
本章では、モード同期Erファイバーリングレーザーを基にした光周波数コムで最も
高い繰り返し周波数（325 MHz）を実現した。高い繰り返し周波数のモード同期レー
ザーの fceo周波数を安定化するためには高出力のパワーが必要となるため、本章では
2段EDFAを開発し 480 mWの高出力パワーを達成した。本章で開発した光周波数コ
ムの周波数精度は< 2 10 11@1 s(< 4 kHz @1:5 m)であり、周波数精度は基準とな
るRb原子時計の周波数精度で決定されている。以降の第 5章から第 7章では、本章で
開発した光周波数コムを用いて高精度分光測定をする。
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第4章
電気光学変調器型光周波数コム
を用いたデュアルコム分光計の
高感度分光
繰り返し周波数が僅かに異なる２台の光周波数コムを用いたデュアルコム分光計は、
広帯域なスペクトルを高分解能に高速に（同時に）測定できる特徴を持ち、原子・分
子分光 [66{68]、距離計測 [69{72]、トモグラフィー [73{75]など様々な応用が期待され
ている。また、近年デュアルコム分光計を実用的な装置にするための取り組みも盛ん
に行われている。実用的な装置のための課題としては、２台の光コムの同期が必要な
ため装置が煩雑になることと高価な光コムが２台必要であることが挙げられる。前者
を解決するために、２台の光コムの周波数揺らぎに同期して測定を行う方法 [76,77]が
示されている。また、後者の高価な光コムが２台必要である点を解決するために１台
のモード同期レーザーから繰り返し周波数の異なる２つの光を発生する方法 [78]や音
響光学プログラマブル分散フィルター（dazzler）[79]を用いてモード同期レーザーの
繰り返し周波数を変化させる方法 [80]も示されている。本研究では、従来のモード同
期レーザーを基にした光周波数コムを電気光学変調器 (EOM)型光周波数コムに置き
換えることで前者と後者の両方の問題を解決できる。本手法では、１台のレーザーか
ら繰り返し周波数の異なる２台の光コムを発生することで、光コムの光位相同期回路
を不要にして装置を簡便化可能である [81]。近年、本手法と同様に１台のレーザーと
EOMを用いて分子のデュアルコム分光を行う方法は、いくつかのグループ [82{88]で
行われている。EOMを用いて発生した光コムは、装置が簡便になるという利点に加え
て一般的なモード同期レーザーを用いた光コムよりも繰り返し周波数が高いためモー
ドパワーが高く感度が高くなる利点 [89]がある一方、発生可能なスペクトルの帯域が
狭くなる問題がある。そのため、高非線形ファイバーを用いてスペクトルを広げるこ
とで広帯域な測定 [86,88]が行われ 4 nm(4 THz)の測定 [88]が実現されている。一方、
本研究で用いる EOM型光コムでは EOMは共振器内に配置されているため深い変調
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が可能で高非線形ファイバーを用いなくても数THz以上のスペクトルを発生すること
ができる。ただし、共振器内 EOMを用いたデュアルコム分光はトモグラフィー [73]
や距離計則 [72]ではすでに行われている。本研究では、特に広帯域で高感度な測定が
必要な分子分光のために共振器内 EOMを用いたデュアルコム分光を行い、測定可能
な感度の見積りを行った。
本章では、初めにアセチレン分子の振動回転スペクトルの原理ついて簡単に紹介す
る。次に本章で用いた電気光学変調器型光周波数コムの原理ついて述べる。第 4.3節
では開発した電気光学変調器型光周波数コムを用いたデュアルコム分光計について述
べる。第 4.4節では開発した装置を用いたアセチレン分子の振動回転遷移の測定結果
と達成した感度について述べる。最後に本章のまとめを行う。
4.1 アセチレン分子の振動回転スペクトル [90, 91]
4.1.1 アセチレン分子の振動モード
表 4.1 アセチレン分子の基本振動モード
Mode Normal mode Description
1 C CH H Symmetric C-H stretch
2 C CH H Symmetric CC stretch
3 C CH H Asymmetric C-H stretch
4
C CH H
C CH H
+ +- -
Symmetric bend
5
C CH H
C CH H
+ +- -
Asymmetric bend
N個の原子からなる分子の運動の自由度（3N）には、分子全体の並進運動の自由度
３と分子全体の回転運動の自由度３（直線分子の場合２）と振動の自由度の３種類が
ある。アセチレン分子の振動の自由度の数を考えると 3N   3   2 = 12   5 = 7であ
る。表 4.1にアセチレン分子の基本振動モードの種類を示す。振動モードの種類は全
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部で 5種類あるが、3と 4振動モードはそれぞれ２つモードが縮退しているため合計
すると 7種類のモードとなる。
4.1.2 振動回転スペクトル
v’’=0
(a) J’
J’’
0
2
3
4
5
6
1
0
2
3
4
5
6
1
R(0)R(1)R(2)R(3)R(4)R(5)P(1)P(2)P(3)P(4)P(5)P(6)
R branchP branch
f
v’=1
(b)
図 4.1 (a)分子の振動回転準位図.(b)分子の振動回転スペクトル.
分子の振動準位は回転準位も伴い図 4.1(a)のような準位になり図 4.1(b)のような
スペクトルが観測される。このスペクトルを振動回転スペクトルと呼び、エネルギー
E(v; J)は振動項G(v)と回転項 Fv(J)で表され
E(v; J) = hG(v) + hFv(J)
= h!e

v +
1
2

  h!exe

v +
1
2
2
  
+hBvJ(J + 1)  hDvJ2(J + 1)2    (4.1)
となる。ここで hはプランク定数、vは振動量子数、Jは回転量子数、BvとDvは回転
定数、!eと!exeは振動常数と呼ばれ!e  !exeである。２種類の運動は分子内で同時
に起こり独立ではないため回転項F と回転定数B、Dは vに依存している。式 (4.1)の
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第１項と第２項は振動項を示しており、第２項は非調和振動子のエネルギー準位であ
る。第３項と第４項は回転項で第４項は遠心力によるずれの補正項を示している。ア
セチレン分子などの直線分子の回転の選択則は J 0  J 00 = J = 1であり、J = +1
をR枝 (R-branch)、J =  1を P枝 (P-branch)と呼ぶ。R枝の遷移周波数 RはDv
項を無視すると式 (4.1)より
R = [E(v
0; J 00)  E(V 00; J 00)]=h
= 0 + 2Bv0 + (3Bv0 +Bv00)J + (Bv0  Bv00)J2; J = J 00 = 0; 1; 2; 3;    (4.2)
となる。ここで 0 = G(v0) G(v00)とする。同様に P枝の遷移周波数 Pは
P = 0   (Bv0 +Bv00)J + (Bv0  Bv00)J2; J = 1; 2; 3;    (4.3)
である。J=0はR枝のみ存在し図 4.1(b)のようなスペクトルになる。
4.1.3 スペクトルの強度分布 [92]
図 4.2に、典型的なアセチレン分子のスペクトルを示す。図 4.2(a)は 12C2H2の 1+3
振動バンドの透過スペクトル [93]を示し、図 4.2(b)は 13C2H2の 1 + 3振動バンドの
吸収スペクトル [94]を示している。図 4.2(a)の透過スペクトルでは、Jが 9（13C2H2の
場合は J=10）に近づくまではＪの増加と共に吸収が大きくなり、Jが 9を超えると吸
収量が徐々に減少している。これは、振動バンド内の回転準位の強度分布が基底状態
の分子の分布に依存するために生じている。熱平衡状態の分子の分布は、マクスウェ
ル・ボルツマン分布するため、回転量子数Ｊの状態の分子数NJ は
NJ = N0(2J + 1) exp

  Er
kBT

(4.4)
と表される。ここで、kBはボルツマン定数、T は温度、N0は J = 0の分子数、Erは
回転遷移間のエネルギー値、(2J + 1)の項は J準位の縮退の数を示している。式 (4.4)
では、Jが小さい時、Jの増加と共に縮退数の増加により分子の分布数が増加し、その
後マクスウェル・ボルツマン分布の効果により指数関数的に分布数が減少することを
示している。そのため、図 4.2(a)では J=9付近で極大点を持つスペクトルになる。
次に、図 4.2の各回転準位の吸収量に注目すると Jが奇数または偶数かの値により
強い吸収と弱い吸収が交互に現れていることがわかる。これは、原子核スピンによる
統計的荷重の影響である。次に、この強度比について説明する。
初めに、分子の全波動関数	TOTを
	TOT =  elec vib rot ns (4.5)
 電子軌道角運動量 =0,1,2,   を ;;;    と表す。対称面について全粒子を鏡面させた時の波動
関数が不変の時は + を符号が変わるだけの時は   を付ける。また、原点に関して反転する時、波動関
数が不変の時は g を符号が変わる時は u を付ける [90, 91]
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(a)
(b)
12C2H2
13C2H2
図 4.2 アセチレン分子の 1 + 3振動バンドのスペクトル. (a) 12C2H2ガス [93]. (b)
13C2H2ガス [94].
とする。ここで、 elecは電子波動関数、 vibは振動波動関数、 rotは回転波動関数、
 nsは核スピン波動関数とする。式 (4.5)の左辺の分子の全波動関数の対称性は、直線
分子の場合、分子の中心から片側のフェルミ粒子の数により決まる。例えば、フェル
ミ粒子の数が奇数 (odd)個の場合、全波動関数は反対称を示しフェルミ・ディラック
統計となる。逆に、フェルミ粒子の数が偶数 (even)個の場合、全波動関数は対称を示
しボーズ・アインシュタイン統計となる。一方、式 (4.5)の右辺の振動波動関数につい
て考えると振動基底状態では対称を示す。また、アセチレン分子の振動基底状態の電
子状態 は+g なので、回転準位による対称性  elec rotは Jが偶数のとき対称を示し、
奇数のとき反対称を示す。分子の核スピン波動関数は、左辺の全波動関数の対称性を
満たすように対称または反対称のどちらかになる。アセチレン分子の核スピンの対称
 電子軌道角運動量 =0,1,2,   を ;;;    と表す。対称面について全粒子を鏡面させた時の波動
関数が不変の時は + を符号が変わるだけの時は   を付ける。また、原点に関して反転する時、波動関
数が不変の時は g を符号が変わる時は u を付ける [90, 91]
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または反対称の縮退の数について考えると
gnuc =
1
2
"
2Y
m=1
(2Im + 1)
2 
2Y
m=1
(2Im + 1)
#
=
1
2
[(2IC + 1)
2(2IH + 1)
2  (2IC + 1)(2IH + 1)] (4.6)
と表せる。ここで+= が対称/反対称で、Im(m=C or H)はそれぞれの原子の核スピ
ンである。
そのため 12C2H2の場合では 12Cの核スピンは 0でHの核スピンは 1/2なので全波動
関数は反対称性を示す。そのため、Jによる核スピンの縮退の数はそれぞれ
gnuc =
1
2
[(2IC + 1)
2(2IH + 1)
2  (2IC + 1)(2IH + 1)]
(
+; J odd
 ; J even
=
(
3; J odd
1; J even
(4.7)
となる。また 13C2H2の場合では 13Cの核スピンは 1/2なので全波動関数は対称性を示
し、Jによる核スピンの縮退の数は
gnuc =
1
2
[(2IC + 1)
2(2IH + 1)
2  (2IC + 1)(2IH + 1)]
(
+; J even
 ; J odd
=
(
10; J even
6; J odd
(4.8)
になる。式 (4.4)に核スピンの縮退の数 gnucを含めると
NJ = N0(2J + 1)gnuc exp

  Er
kBT

(4.9)
になり、回転準位の違い（偶数または奇数）による強度交替は縮退の数の比により生
じることがわかる。この時、大きな統計的荷重を持つ状態の分子をオーソ変態 (Ortho
modication)、小さな統計的荷重を持つ状態の分子をパラ変態 (Para modication)と
呼ぶ。また、図 4.2の 12C2H2ではＪが奇数のとき吸収が強く (パラ)、13C2H2では Jが
偶数のとき吸収が強く（パラ）なることも、式 (4.7)と式 (4.8)より核スピンの違いか
ら説明できる。
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4.2 電気光学変調器型光周波数コム [6, 95]
図 4.3に、電気光学変調器型光周波数コムの概略図を示す。電気光学変調器型光周波
数コム又は光周波数コム発生器 (OFCG:Optical frequency comb generator)は、ファブ
リー・ペロー (FP: Fabry Perot)共振器内に配置された電気光学変調器 (EOM:Electro
Optical Modulator)とCWレーザーから構成される。電気光学変調器は、物質に電場
を加えることで屈折率が変化する電気光学効果を用いて変調される。そのため、電気
光学変調器を通過した電場Eは
E(t) = Ei exp[jM sin(!rt)]
= Ei
1X
n= 1
Jn(M) exp(jn!rt) (4.10)
となる。ここで、Eiは入射電場、Jn(M)は第１種ベッセル関数、Mは変調指数、!rは
変調角周波数である。変調指数が大きければサイドバンドは変調角周波数の間隔で高
次まで発生し、コム状のスペクトルを得ることが出来る。１台の変調器の変調指数が
大きくなくても複数台を直列に並べることでも高次のサイドバンドを発生できる。こ
の方法で変調器を数百台から数千台用意することが非現実的であるが、共振器内に変
調器を配置することでも同様のことが可能となる。この原理を用いてコム状のスペク
トルを発生させるのが電気光学変調器型光周波数コムである。
以下の議論では次の仮定を基に考える。CWレーザー周波数 f0はファブリ ・ーペロー
共振器の共振周波数と一致しているとする。また、変調周波数 frは自由スペクトル領
域（FSR: free spectral range）の整数倍と一致しているとする。
𝑓r
EOMCW laser
𝑓0
𝑓
𝑓𝑓0
𝑓r
図 4.3 電気光学変調器型光周波数コムの概略図. EOM : 電気光学変調器.
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Phase
𝐼
t
t
π
FP cavity
Output pulse
2M
1/fr
1/(2fr)
𝐼
図 4.4 電気光学変調器型光周波数コムの時間的動作
初めに、時間的な動作で考える。電気光学変調器は屈折率を変化させているので共
振器の共振器長を時間的に高速に変化させていることと等価になる。従って、CWレー
ザー光を高速でシャッターしていることなり、電気光学変調器型光周波数コムから得
られるパルスのピークパワーはＣＷレーザーの平均パワーとなる。この動作の概念図
を図 4.4に示す。得られるパルス列は変調周波数 frの 2倍の周期で位相が+ 交互に
発生する。また、各パルスの出力光 Iはファブリー・ペロー共振器に依存して
I(t) =
T 2E2i
1 +R2   2R cos[2M sin(2frt)] (4.11)
となりローレンツ型となる。ここで、Rと T はファブリー・ペロー共振器の鏡の強度
反射率と透過率、frは変調周波数である。上式よりパルスの半値全幅 は
 =
1
2MFft (4.12)
となる。ここで、F = pR=(1 R)はフィネスである。上式よりフィネスと変調周波
数が高いほど、短いパルス幅のパルスを得ることができることがわかる。
次に、周波数的な動作を考える。共振器に入射した光は共振器内で往復し複数回変
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調器を通過し変調される。それぞれ共振器内をn回往復した後に出力される電場Enは
E0(t) = T exp[jM sin(2frt)]Ei exp(j2f0t)
E1(t) = TR exp[j3M sin(2frt)]Ei exp(j2f0t)
... =
...
En(t) = TR exp[j(2n+ 1)M sin(2frt)]Ei exp(j2f0t)
... =
...
と表される。出力の電場Eoは全てを足し合わせた物なので、等比数列の和となり
Eo(t) =
1X
n= 1
En(t)
=
T exp[jM sin(2frt)]
1 R exp[j2M sin(2frt)]Ei exp(j2f0t) (4.13)
となる。最大透過光付近の出力を考えると
Eo(t) =
Ei exp(j2f0t)
exp(j2Mfrt)  j 2F sin(2Mfrt)
 Ei exp(j2f0t)
1  j4MFfrt (4.14)
と近似できる。ここでフィネスはF  =(1  R)と近似して導出した。図 4.4より出
力パルスは 2frの周期で位相が反転して発生するので
Eo(t) =
1X
p= 1
8<: 11  j4MFfr t  pfr
+
1
1 + j4MFfr

t  2p 1
2fr

9=;Ei exp(j2f0t) (4.15)
と示すことが出来る。第二項目の虚部の項の符号は sin( + ) =   sin()より反転し
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ている。下記のフーリエ変換公式を用いて
e atu(t) $ 1
a+ j!
u(t)は単位ステップ関数
~F (t) $ 2f( !)
f(at) $ 1jaj
~F
!
a

ej!0tf(t) $ ~F (!   !0)
1X
n= 1
g(t+ nT ) =
1
T
1X
n= 1
~G(n!0)e
jn!0t
ただし!0 = 2
T
フーリエ変換すると
Eo(t) =
 1X
n= 1
( 1)jnj 
2MF exp

  jnj
2MF

Ei expfj2(f0   jnjfr)tg
+
1X
n=0

2MF exp

  jnj
2MF

Ei expfj2(f0 + nfr)tg (4.16)
となる。n番目モードの強度 Ionは電場を２乗したものにファブリー・ペロー共振器の
1526
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図 4.5 電気光学変調器型光周波数コムのスペクトル
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透過効率 FPを掛けて
Ion = FP
 
2MF
2
exp

  jnj
MF

jEij2 (4.17)
と表される。従って、出力光のスペクトル形状は、変調指数M とファブリー・ペロー
共振器のフィネスF で大まかに決定される。図 4.5に、本研究で使用した電気光学変
調器型コムのスペクトルを示す。各モードの強度は、式 (4.17)に示したように指数関
数的に減少している。
4.3 電気光学変調器型光周波数コムを用いた
デュアルコム分光計
f0
Cell
Digitizer
ECLD EOM
EOM Filter
Source Comb
LO Comb
fr,S
fr,L
Signal
Reference
PBS
BS
BS BS
BS
PD
PD
図 4.6 電気光学変調器型光周波数コムを用いたデュアルコム分光計. PBS:偏光ビーム
スプリッタ, EOM:電気光学変調器, BS:ビームスプリッタ, PD:光検出器, lter:光バン
ドパスフィルター.
図 4.6に、電気光学変調器型光周波数コム (EOM型光コム)を用いたデュアルコム分
光計の概略図を示す。図 4.6より本装置は１台の CWレーザー光（ECLD: extended-
cavity diode laser）と２台の共振器内EOMにより構成される。２台の繰り返し周波数
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の異なるスペクトルは共通のレーザー光 (f0)から発生するため、各光コムの縦モード
周波数（信号光 fS;n、参照光 fL;m）は
fS;n = f0 + nfr;S
fL;m = f0 +mfr;L (4.18)
となる。ここで、fr;Sと fr;Lは信号光と参照光の繰り返し周波数である。そのため、２
台の光コムの光を重ね合わせることで観測されるデュアルコムのビート周波数は
fbeat;p = fS;n   fL;m
= pfr (4.19)
になる。ここで、p = n = mとし n 6= mは無視する。繰り返し周波数差は fr =
fr;S   fr;L > 0とした。式 (4.19)より、ビート信号の周波数は共通のレーザー周波数に
依存せず、繰り返し周波数のみに依存することがわかる。繰り返し周波数を発生して
いる各RF発振器は共通のRF基準周波数（Rb原子時計, PRS10）に位相同期してい
る。そのため、本手法では一般的なデュアルコム分光計で必要な高精度な光位相同期
が不要となる。ただし、入射レーザー周波数が共振器内 EOMの共振周波数と一致す
るために、共振器長の制御は必要である。
本測定装置の共通のCWレーザー光は回折格子型のECLDを用いる。CWレーザー
の周波数の校正は簡単化のため波長計を使用して行う。共振器内 EOMに入力する２
つのビームはEOMが偏波依存性を持つため、ECLD光をPBSを用いて分離し、偏波
保持のEr添加光ファイバー増幅器（EDFA）で増幅してから入力する。ここで光増幅
を行う理由は、第 4.2節で説明したようにEOM型光コムの出力ピークパワーが入力パ
ワーに依存するためである。そのため、共振器に入射する光はEDFA(EAD-23-C-PM,
KPS-BT2-C-33-PB-FA)を用いて 200 mW程度まで増幅する。本装置の EOM型光コ
ムは光コム製を用いた。電気光学変調器は LiNbO3(ニオブ酸リチウム)結晶を使用し、
ファブリーペロー共振器のフィネスは 200程度である。繰り返し周波数は約 6:25 GHz
である。２台の繰り返し周波数は、RF発振器で制御されているため任意の繰り返し
周波数差にすることが可能であり、本測定では 100 kHzに設定して測定をした。それ
ぞれのEOM型光コムの出力光は数 100 W程度である。ただし、ビート信号の SN比
を向上するために参照光 (LO comb)の光は偏波保持のEDFA(FA-15)を用いて 20 mW
程度まで増幅してから測定する。図 4.5より、2台の光コムのスペクトル帯域は信号光
（Source comb）で 1 THz、参照光で 2 THz程度である。2台の光コムのスペクトルの
広がりの差は、信号光側の共振器内 EOMの調整が不十分なため RF発振器からの信
号のカップリング効率が低下していることが原因であると考えている。EOM型光コム
のスペクトルは入射光レーザー周波数を中心に対称に発生する（図 4.5）。そのため、
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正側のビート信号と負側のビート信号の周波数は等しくなり干渉が生じる。その結果、
測定されたビート信号の振幅が揺らぐ問題が発生する [81]。本測定では、この様な振
幅の揺らぎを取り除くために回折格子を用いた光バンドパスフィルターを用いて参照
光の片側のスペクトルのみを取り出し測定を行った。本測定の試料はアセチレン分子
（12C2H2）ガスを約 10 mTorr封入した長さ 20 cmのガラスセルを用いた。ガラスセル
の窓の部分は反射光を少なくするためにブルースター角 (Brewster angle)にしている。
そのため、入射光は波長板を用いてP偏光になるように調整している。試料に入射す
る前と透過光を同時に測定する為にビームスプリッタを使用して、信号光と参照光を
それぞれ２つの光に分け測定する。光検出器で検出した信号（信号光 14 W、参照光
300 W）は、高速なサンプリングが可能なデジタイザ（最大サンプリング周波数は
120 MHz、分解能は 16 bit, NI5733）を用いてデータ取得を行った。取得したデータは
MATLABソフトを用いて解析（FFT、積算処理等）を行った。
4.4 アセチレン分子の1+3振動バンドのスペクトル観測
図 4.7(a)に、本装置を用いて測定された一般的なインターフェログラムを示す。繰り
返し周波数をfr = 100 kHzに設定したため、インターフェログラムは 1=fr = 10 s
の周期で繰り返し現れている。使用したデジタイザでは、１回の取得で約 135 s(サン
プリング周波数 120 MHz)の連続データを 2ch同時取得出来る。本測定では、図 4.7(a)
のような時間データをインターフェログラムをトリガーに 999回測定して解析を行っ
た。トリガー受信までのデッドタイムは 10 ns以下である。高感度な測定はインター
フェログラムを積算処理することで可能になる。そのため、図 4.7(a)の時間データを
1=fr毎に 12分割し、平均化した結果が図 4.7(b)である。積算前の結果と比較すると
120 sの連続積算処理により雑音が減少したことがわかる。このような連続積算の最
大積算時間は、一般的に２台の光コムの相対線幅の逆数で決まる。本装置の相対線幅
は 300 Hz程度 (@5番目のサイドバンド)なので積算可能な最大時間は 3 ms程度なり、
図 4.7(b)の積算時間（120 s）より十分長くなっている。そのため 120 sまでは信号
が減衰することなくコヒーレントな積算が可能である。120 sを超える時間の積算を
実行するには、データ取得による抜けがあるため各インターフェログラムの位相を補
正 [66,97]して積算する必要がある。このような位相補正は相対線幅の逆数以上の積算
を行う時も同様に必要となる。位相補正は次のように行った。120 s積算して得た各
インターフェログラムをフーリエ変換して求めた位相から、各インターフェログラムの
間の位相差'()を求める。補正を行うインターフェログラムのフーリエ変換に e j'()
を掛け、逆フーリエ変換することで補正されたインターフェログラムを得ることが出
来る。補正されたインターフェログラムから最大 12 msまでの積算を行った。図 4.8に
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図 4.7 (a) デジタイザで取得したインターフェログラム (b) 積算前 (緑)と積算後 (黒)
のインターフェログラム. 黒線は 12個のインターフェログラムの平均値 (120 s)
インターフェログラムをフーリエ変換して得たアセチレン分子 (12C2H2)の 1+3振動
バンドのスペクトルを示す。図 4.8(a)と (c)は図 4.7(b)の積算無しと積算後 (120 m)
のインターフェログラムをフーリエ変換した結果である。図 4.8(e)は位相補正により
12 ms積算したインターフェログラムをフーリエ変換して得たスペクトルである。図
4.7(a),(c),(e)では、ガラスセルの透過信号 (Signal)と透過前の信号 (Ref.)で共通のス
ペクトルの形状を示している。このスペクトルは回折格子を用いた光バンドパスフィ
ルターのスペクトル形状である。本測定では、この光バンドパスフィルターの帯域によ
り測定帯域が 250 GHz程度に制限されている。光バンドパスフィルターのスペクトル
形状を取り除くために透過前後のスペクトルの比を計算した結果が図 4.8(b)、(d)、(f)
である。その結果、振動回転遷移による微弱な吸収信号の変化が観測可能になる。積
算時間が異なるスペクトルを比較すると、積算時間の増加によりスペクトルのばらつ
きが減少していることが確認できる。その結果、積算前の図 4.7(b)の結果では測定で
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図 4.8 アセチレン分子 (12C2H2)の 1 + 3振動バンドのスペクトル. (a)と (b)は積算
なし. (c)と (d)は 120 s積算. (e)と (f)は 12 ms積算.
きていない 1 + 3振動バンドのP(16)とP(17)の回転遷移を図 4.7(d)と図 4.7(f)では
観測することが出来た。ただし、図 4.7の振動回転遷移 (破線)は先行研究 [96]を参考
に示した。電気光学変調器型光周波数コムの繰り返し周波数は 6:25 GHzのため図 4.7
の分解能は 6:25 GHzとなる。振動回転遷移のドップラー線幅は数 100 MHz～数GHz
程度であり、繰り返し周波数より低いため図 4.7ではスペクトル形状は観測出来ていな
い。また、P(18)の吸収線も光コムの縦モードの間に存在しているため観測出来なかっ
た。本装置で高分解能な測定を実行するためには、共通のCWレーザーの周波数を掃
引することで可能になる。実際にECLDの周波数を変化することで観測した高分解能
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図 4.9 (a)高分解能なアセチレン分子 (12C2H2)の 1+ 3振動バンドのスペクトル. (b)
20番目のサイドバンドによる P(17)の吸収スペクトル. 積算時間は 12 ms.
なアセチレン分子 (12C2H2)の 1 + 3振動バンドのスペクトルを図 4.9(a)に示す。図
4.9(a)では、掃引の結果図 4.8(f)では観測できなかったP(18)の吸収線を観測出来た。
また図 4.9(b)では、図 4.9(a)の P(17)の吸収線付近を拡大したスペクトルを示し、各
点は１本の縦モード（20番目のサイドバンド）で測定した結果である。測定はECLD
の周波数を約 300 MHz毎に 6 GHz掃引して行った。その結果、高分解能に各吸収線の
形状を観測出来た。観測されたスペクトルの半値全幅はガウス関数でフィッテングす
ると 1:8 GHzであり、吸収量はP(16)が 9%、P(17)が 17%、P(18)が 6%である。オー
ソ変態とパラ変態の強度比は式 (4.7)より 3:1であるため、パラ変態の P(18)と P(16)
はオーソ変態の P(17)の 1/3程度の吸収になっている。本測定の横軸の校正は簡単化
のために波長計を用いため本実験では遷移周波数の評価は行わない。ただし、ECLD
を第 3章で説明した光周波数コムに光位相同期すれば 100 kHz以下の精度・分解能で
測定可能することは可能である。図 4.9(a)では両端のスペクトルの雑音が増加してい
第 4 章 電気光学変調器型光周波数コムを用いたデュアルコム分光計の
高感度分光 46
Averaging time τ (s)
S
ig
n
al
 t
o
 n
o
is
e 
ra
ti
o
10
10-5
1
10-4
√τ
102
103
10-3 10-2 0.1
図 4.10 積算時間の変化による透過光スペクトル (Signal)の中心付近（次数 17）の SN
比の変化. 黒点は測定点、破線は入力パワーから見積られた SN比の計算値.
るが、これは図 4.8からわかるように、測定している光強度が光バンドパスフィルター
により減少したためである。
次に、測定信号 (Signal)の中心付近 (次数 17)の感度について評価する。図 4.10に各
積算時間による SN比の変化と入力パワーから見積られる計算値を示す。この時、各
積算時間の SN比は平均値を信号とし標準偏差を雑音として評価した。SN比の計算は
以下の式の
SNR =
s
2(e=~!)2PS;nPL;n
2e(e(PL + PS)=~! + jd)B + 4kBTB=R
(4.20)
を用いた [34]。ここで は量子効率、eは電気素量、!は入力光の角周波数、Rは抵抗、
Bは周波数帯域幅、PS or Lは信号光（または参照光）の全パワー、PS or L;nは n番目の信
号光（又は参照光）のモードパワーである。図 4.10の 240 s以上の積算では先ほど説
明した位相補正を加えて積算を実行している。そのため連続な測定時間 (120 s)を超
えた積算が実現でき、SN比を積算の長時間化と共に向上することが出来た。ただし、
完全な位相補正からのずれの影響で 240 s以降では式 (4.20)を用いて計算した SN比
(= 3332p)の曲線から僅かにずれている。本測定で達成した SN比は 12 msの積算
時間で 275である。SN比から測定可能な最小感度を見積ると 0:4 %である。比較のた
め Erファイバー光周波数コムを用いた先行研究 [66]で同様の感度を得る時間を考え
ると必要な積算時間は 26 sである。デュアルコム分光では繰り返し周波数の増加の２
乗（光検出器の飽和を考慮すると 4乗）で感度が向上する [89]。そのため、低繰り返し
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周波数のErファイバー光周波数コムを用いた方法と同程度の分解能を得るために繰り
返し周波数の増加倍の測定時間の増加を考慮しても高繰り返し周波数の光コムを用い
たデュアルコム分光では短時間で高感度な測定が可能である。例えば本章で使用した
EOM型光コムの繰り返し周波数は 6:25 GHzで先行研究の繰り返し周波数は 100 MHz
なので、同程度の分解能を得るために 63倍（掃引時間は無視した）の時間増加を考慮
しても 750 ms( 26 s)であり短時間で高感度測定が達成できることがわかる。
4.5 まとめ
本章では電気光学変調器型光周波数コムを用いたデュアルコム分光計を開発し、ア
セチレン分子 (12C2H2)の 1+ 3振動バンドの回転遷移の高感度分光を行った。本装置
は一般的なデュアルコム分光計で問題となっている装置の煩雑さと測定感度を解決出来
る。本装置で達成した感度は 12 msの積算時間で 0:4 %であり、従来の手法 [66]との比
較で同程度の分解能を得たと考えても短時間で高感度な測定が可能である。現在の測
定帯域は光バンドパスフィルターの帯域で制限されているため 250 GHz程度であるが、
AOMを用いて片方の光コムのスペクトルをシフトすることで帯域を数THz以上に広
げることが可能である。また、電気光学変調器型光コムのスペクトルは高非線形ファ
イバーを用いること [95,98]で更なる広帯域化も期待できる。そのため、本研究で用い
た共振器内 EOMを用いたデュアルコム分光計は他の EOMを用いた方法 [82{85, 87]
と比較して広帯域測定に利点を持っている。本装置は特に、次章で説明を行う微弱な
二重共鳴の信号を広帯域・高感度に測定する場合に有用な道具となる。
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第5章
光周波数コムを用いた
アセチレン分子の二重共鳴分光
光周波数コムを校正（光のものさし）又は直接光源として使用することで、原子や分
子の広帯域な吸収スペクトルを高精度かつ高分解能に測定可能になる。また、このよ
うな光周波数コムを用いた分光計の応用として、線形分光から非線形分光への拡張も
近年注目されている。光周波数コムを用いた非線形分光としては、光周波数コムに安
定化（校正）された高精度なCWレーザーを用いたドップラーフリー分光 [99{101]や
２光子分光 [102]、デュアルコム分光の高速測定の特徴を活かしたラマン分光 [103,104]
や二次元相関分光  [20]などが行われている。我々は、これらの非線形分光の中でも特
に二次元相関分光に注目している。二次元相関分光法とは、２つの物理量（本論文で
は光周波数）の相関の有無を二次元プロットを用いて解析する分光法である [23, 24]。
そのため、一次元（1種類の測定量）のスペクトルからでは判別することができない
異種の原子（または分子）が含まれた吸収スペクトルから同一原子（分子）種に由来
する吸収スペクトルの判別などが可能となる。光周波数コムを用いた二次元相関分光
法は、2017年 9月に S. T. Cumdiら [20]より Rb原子で既に示されているが、二次
元分光は特に複雑な振動回転準位を持つ分子で有用な方法である。そのため、我々は
光周波数コムを用いた分子の二次元分光の実現を目指して研究している。本研究では、
分子の二重共鳴分光を利用した二次元分光を考えている。二重共鳴は、準位を共有す
る２組の遷移間の飽和信号を観測する方法であり、特定の遷移のみを選択的に検出す
ることが可能である。そのため、複雑な構造を持つ分子の吸収線をラベリング（同定）
することが可能である。本研究では光周波数コムを用いた二重共鳴分光を行うことで
従来の方法よりも効率的に多数の吸収線が重なった広帯域スペクトルから特定の分子
種の吸収線を選択的に検出し遷移を同定可能にすることを目標としている。第 4章で
は、広帯域な吸収スペクトルを高感度に測定する方法として電気光学変調器型コムに
よるデュアルコム分光計を開発し測定可能な感度の見積りを行った。本章では、光周
波数コムを基準に安定化された２台のレーザーを用いて二重共鳴分光を行い、実際に
 一般的には二次元赤外 (2D-IR)分光法と呼ばれている。
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測定可能な二重共鳴信号の大きさについて評価を行う。将来的には、本章の実験のプ
ローブ光部分をデュアルコム分光に置き換えることで広帯域スペクトルの高速測定を
可能にする。
本章では、初めに光周波数コムを用いた二重共鳴分光計について説明を行う。第 5.2
節では、異なる振動回線遷移間の二重共鳴分光の測定結果と光周波数コムを用いたこ
とによる感度の向上について述べる。最後に本章の結果についてまとめを述べる。
5.1 光周波数コムを用いた二重共鳴分光計
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図 5.1 分子の振動回転遷移間の二重共鳴の概略図
二重共鳴（double resonance）とは準位を共有する２組の遷移間の飽和信号を観測す
る分光法である [1,2,105]。図 5.1に分子の振動回転遷移間での３準位系を示す。２組の
遷移にそれぞれ共鳴する２台のレーザー光の一方をポンプ光とし、他方をプローブ光
とする。ポンプ光で飽和効果が生じる程の強い強度の光を分子に入射した場合を考え
ると、飽和吸収分光と同様に下準位の分子数の減少が生じる。この時、プローブ光の吸
収を観測すると吸収量が減少する二重共鳴信号（ラムディップ）が観測される。この現
象は上準位が共有である型でも同様に生じ、ポンプ光により上準位の分子数が増え
るので、型でもプローブ光の吸収量が減少するディップが観測される。そのため、も
しポンプ光をP(J")に共鳴するように合わせた場合、プローブ光ではR(J")とR(J"-2)
の吸収線に限定されて二重共鳴信号が現れる。このことから二重共鳴分光は、ポンプ
光の周波数を予め既知の遷移周波数に合わせることで選択的に特定の遷移を検出する
ことが可能であり、未知の遷移のラベリング（同定）に有効な手法となっている。本章
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図 5.2 光周波数コムを用いた二重共鳴分光計. ECLD:外部共振器型半導体レーザー,
BS:ビームスプリッタ, PBS:偏光ビームスプリッタ, FR:ファラデー回転子, PD:光検出
器, EDFA:Er添加光ファイバー増幅器, BPF:光バンドパスフィルター.
では、光周波数コムを用いることで二重共鳴を高感度に観測可能とする。二重共鳴を
観測する分子としては、構造が簡単で予め準位も同定されているアセチレン分子を測
定の試料として選択した。本測定で観測する二重共鳴の準位は、「吸収線が重なったス
ペクトルから特定の準位のみ選択的に検出が可能であることを示す」例として、弱い
吸収の 1+2+4+5振動準位に現れる異なる振動準位 1+3の二重共鳴を観測を行
う。異なる振動準位間の二重共鳴の場合では基底振動準位が共通となるV型のみが観
測される。そのためポンプ光を 1+3振動バンドのP(J)共鳴に合わせた場合プローブ
光では 1+ 2+ 4+ 5振動バンドのP(J)とR(J)の吸収線に信号が現れる。本測定で
は、EDFAの増幅可能な波長帯域内に吸収が現れる 1+ 2+ 4+ 5振動バンドのP枝
(1530:72  1542:88 nm) [100]と 1+3振動バンドのP枝 (1533:82  1552:26 nm) [100]
で測定を行う。
図 5.2に、本章の測定装置である光周波数コムを用いた二重共鳴分光計の概略図を
示す。二重共鳴の光学系は参考文献 [106]を参考に配置した。二重共鳴は飽和効果に
よる現象のため、分子の吸収が飽和する強いポンプ光強度が必要である。分子の飽和
強度は圧力の 2乗に比例して増加する [107]ため、より強いポンプ光強度が必要にな
る。そのため、二重共鳴信号を観測する時はガラスセル内の圧力がなるべく低い物を
用意した。一方、吸収信号の大きさは圧力に比例するため、低い圧力では信号が弱く
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図 5.3 (a)プローブ光と光周波数コムとのビート信号.(b)ポンプ光と光周波数コムとの
ビート信号.
なる。そのため本測定では、光路長を長くすることで吸収量を大きくした。本研究で
は圧力が低い（30 mTorr）アセチレン分子（13C2H2）封入ガラスセル、長さ 40 cmを
用いて測定を行った。また、光路長を長くするためにガラスセル内に 3回（全光路長
は 120 mm）光を通した。ただし、中空コアフォトニック結晶ファイバーにアセチレ
ン分子を封入にして同様の観測も可能である [108]。本研究で用いているガラスセルの
入射面はブルースター角（Brewster angle）であり、入射光の偏光を =2板で調整して
P偏光にすることで反射を少なくしている。プローブ光とポンプ光は対向して入射し、
共に偏光は P偏光にした。ポンプ光とプローブ光はファラデー回転子 (FR: Faraday
rotator)と偏光ビームスプリッタ（PBS）により分離されプローブ光のみが光検出器
に入射する。また、レンズ等の反射によるポンプ光の迷光を防ぐために光検出器の前
には光バンドパスフィルター (1536 nm)を配置している。ポンプ光は偏波保持のEr添
加光ファイバー増幅器 (CGBP1BSS28001A)により 120 mWまで増幅した。プローブ
光は 1 mW程度である。2台のレーザーのビーム半径は 0:3 mm程度である。
高感度な二重共鳴を観測するために、プローブ光とポンプ光は 2台とも光周波数コ
ムを基準に周波数安定化を行う。安定化の方法は光位相同期を用いた。光周波数コム
との差周波数のビート信号は位相周波数比較器 (MCH12140) [65]を用いてRF基準周
波数と比較され、ビート信号の周波数が一定になるようにフィードバック制御を行う。
図 5.3に光周波数コムに光位相同期された時のビート信号を示す。プローブ光の制御
帯域は 500 kHz程度で、ポンプ光の制御帯域は 200 kHz程度である。高感度な二重共
鳴スペクトル検出するために、本測定ではロックイン検出を用いた。ロックイン検出
を行うことで、プローブ光の強度雑音を低減することが出来る。検出のための変調は
プローブ光の周波数を FM変調して行う。変調方法は光位相同期のRF参照周波数を
FM変調して行う。変調周波数は 10 kHzで、変調深さは 2 MHz程度である。本測定
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図 5.4 (a) 1 + 2 + 4 + 5 振動バンドの P(10) のドップラー吸収信号. (b)
1 + 2 + 4 + 5振動バンドの P(10)と 1 + 3振動バンドの P(10)の二重共鳴信号.
(c) 1 + 2 + 4 + 5振動バンドの P(10)のドップラー吸収信号 (d) 1 + 2 + 4 + 5
振動バンドの P(11)と 1 + 3振動バンドの P(11)の二重共鳴信号.
では、2台のレーザーが共に光周波数コムに安定化されているため長い時定数の測定
が可能であり、高感度な測定が可能となる。
5.2 アセチレン分子の異なる振動遷移間の二重共鳴
5.2.1 異なる振動遷移間の二重共鳴信号の観測
まず、図 5.4に振動回転準位のドップラー信号と二重共鳴スペクトルを示す。この
時、プローブ光とポンプ光レーザーは共にフリーランで測定を行い、波長計を用いて
各準位の共鳴に合わせた。それぞれのスペクトルはプローブ光のレーザーのPZTに三
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角波（3 kHz）を入力して周波数掃引することで観測した。横軸の校正は、予め光周波
数コムを用いて測定したビート周波数の変化量から換算を行った。図 5.4(a)と (b)では
プローブ光を振動回転準位 1 + 2 + 4 + 5 P(10)に合わせ測定を行い、図 5.4(b)で
はポンプ光（振動回転準位 1 + 3 P(10)）を入力することで二重共鳴信号を観測して
いる。図 5.4(a)のドップラー吸収量は 1 %である。また、図 5.4(b)の二重共鳴信号は
0:01 %(s = 110 4)の信号である。図5.4(c)は振動回転準位1 + 2 + 4 + 5 P(11)の
ドップラー信号を示す。P(11)はパラ変態のため式 (4.8)よりオーソ変態の 3=5倍の強度
となり吸収量は 0:6 %と小さくなる。また二重共鳴信号も同様に 0:006 %(s = 610 5)
と小さくなった。これらの信号をデュアルコム分光で測定する場合に必要な積算時間に
ついて考える。まず第 4章で開発した電気光学変調器型光周波数コムを用いた場合で
見積りを行うと、1 + 3振動バンドのP(10)の信号 (0:01 %)を観測するためには 9秒
の積算が必要で、P(11)の信号 (0:006 %)では 25秒の積算が必要である。一方、Erファ
イバー光周波数コムを用いた方法 [66]で見積りを行うとP(10)では 9.5時間、P(11)で
は 26時間の積算が必要となる。２つの方法の比較から、本論文で開発したデュアルコ
ム分光計が弱い二重共鳴信号を観測するのに非常に有用であることが確認できた。次
に、より高感度な二重共鳴を観測するために光周波数コムに基準に安定化された二台
のレーザーを用いて積算時間の長い測定を実行する。
5.2.2 長い積算時間による高感度測定
図 5.4の二重共鳴信号を高感度に測定するため、ポンプ光の周波数を FM変調して
ロックイン検出を行った。ロックイン検出はプローブ光の低周波数のパワー揺らぎを抑
えるため強度雑音の低減化が可能である。また二重共鳴信号のような微弱な信号をよ
り高感度に測定するためには、長い積算時間による測定が有効である。しかし、周波
数が安定化されていないレーザーではインコヒーレントな積算となりスペクトルが潰
れるため、ＳＮ比は向上しない。光周波数シンセサイザーによる測定では、長い測定
時間の測定を再現性良く測定できるためＳＮ比を向上化が出来る。そのため、プロー
ブ光とポンプ光は第 5.1節で説明したように光周波数コムを基準に安定化した。スペ
クトルはプローブ光の光位相同期回路の参照周波数を掃引して測定した。
図 5.5に時定数が異なる 1 + 2 + 4 + 5振動バンドの P(10)と 1 + 3振動バンド
P(10)の二重共鳴信号のロックイン検出信号を示す。時定数の異なる測定は参照周波数
の掃引時間を変化させて測定している。赤線はそれぞれの時定数での 10回平均値の結
果を用いてローレンツ関数の１次導関数でフィッテングした結果を示している。フィッ
テングから求められるスペクトルの半値全幅は 11 MHzである。１回の掃引結果の図
5.5(a)と (c)を比較すると時定数の増加により雑音が減少している。従って、光周波数
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図 5.5 1 + 2 + 4 + 5振動バンドの P(10)と 1 + 3振動バンドの P(10)の二重共鳴
のロックイン信号. (a) 1回掃引結果と (b) 10回測定の平均値. 時定数は 3 ms. 刻み周
波数は 500 kHz. (c) 1回掃引結果と (d) 10回測定の平均値. 時定数は 100 ms. 刻み周
波数は 300 kHz. 赤線はローレンツ関数の１次導関数によるフィッテング.
コムを用いて長時間の測定を実行すれば、例え１回の掃引結果でも SN比を高く測定
出来る。フィッテング結果を真値とし、フィッテングと測定結果の残差を雑音として
SN比を評価した。それぞれの時定数で 10回の平均により SN比は約p10  3倍向上
した。また時定数が 100=3  33倍増加したことにより SN比は約p33  6倍向上出
来た。測定結果の雑音は主にプローブ光の強度雑音が要因である。そのため、変調周
波数の高周波数化や測定時間の長時間化により更なる雑音の低減化が期待できる。現
在の SN比の最大は図 5.5(d)の結果の SNR = 102である。この結果から見積られる
最小の感度は s = 1  10 4=102  1  10 6となる。1 + 2 + 4 + 5振動バンドの
P(11)と 1 + 3振動バンドの P(11)の二重共鳴信号のロックイン検出信号を図 5.6に
示す。プローブ光とポンプ光の波長が変わったため P(11)のポンプ光が僅かに光バン
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図 5.6 1 + 2 + 4 + 5振動バンドの P(11)と 1 + 3振動バンドの P(11)の二重共鳴
のロックイン信号. (a) 1回掃引結果と (b) 10回測定の平均値. 時定数は 100 ms.　刻
み周波数は 300 kHz. 赤線はローレンツ関数の１次導関数+オフセットによるフィッテ
ング.
ドパスフィルターから透過している。そのため、フィッテング（赤線）はローレンツ
関数の１次導関数にオフセットを加えた関数を使用して行った。P(10)の結果と同様
にフィッテングの値から SN比を求めた結果、１回の測定では SNR=29で 10回の平均
では SNR=98である。平均化によりＳＮ比は約p10  3倍されている。この SN比か
ら見積られる最小感度は s = 6 10 5=98  6 10 7である。また、フィッテング関
数からそれぞれの遷移周波数も求めることができる。1 + 2 + 4 + 5振動バンドの
P(10)と P(11)遷移周波数を表 5.1に示す。また、比較のため先行研究 [100]で測定さ
れた値も示す。測定時のポンプ光は光周波数コムに安定化されており、1 + 3振動バ
ンドの回転準位の中心に安定化されていない。そのため、先行研究の結果 [101]を基
準に中心周波数からの離調を求め、ドップラーミスマッチ (原理は第 7.1.3節で説明す
る)も考慮して補正を行った。各測定結果の揺らぎはフィッテングの誤差から見積られ
た値である。測定結果と選考研究の結果を比較すると 500 kHz以下で一致した。本測
定結果の再現性は 1 MHz以下である。再現性が悪い理由としては、ポンプ光周波数の
離調が測定毎に異なるためである。しかし、ポンプ光を飽和吸収分光法で共鳴周波数
の中心に安定化すれば再現性は向上可能である。
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表 5.1 13C2H2分子の 1 + 2 + 4 + 5振動バンドの P(10)と P(11)遷移周波数
Transition frequencies (MHz) Dierence (kHz)
Line This work Expt. [100] This work - Expt. [100]
P(10) 195 222 080.96(2) 195 222 081.408 7(17) -450
P(11) 195 149 387.51(2) 195 149 387.299 6(7) 210
5.3 まとめ
本章では、光周波数コムに安定化された２台のレーザーを用いてアセチレン分子
（13C2H2）の 1 + 2 + 4 + 5振動回転遷移のドップラー信号上に現れる 1 + 3振動
回転遷移の二重共鳴信号を観測した。観測された二重共鳴の信号の大きさは 1+ 3振
動バンドのP(10)が 0:01 %でP(11)が 0:006 %である。本測定で得られた二重共鳴信
号 (s = 1 10 4)をデュアルコム分光で観測する場合を考えると、Erファイバー光周
波数コムを用いた先行研究 [66]では 9:5 hの積算時間が必要であるのに対し、第 4章
で開発した電気光学変調器型光周波数コムを用いた場合では 9 sの積算で観測するこ
とが可能である。そのため、二重共鳴のような弱い信号を観測する場合は特に電気光
学変調器型光周波数コムを用いたデュアルコム分光計が有用である。また、本研究で
は高精度なレーザーを用いて測定を実行したため長い積算時間よる高感度な測定も可
能である。その結果、測定可能な感度として s = 1 10 6を達成した。
今後は本章のプローブ光部分を第 4章のデュアルコム分光計に置き換えることで広
帯域なスペクトルを高速・高感度測定を可能にする。またポンプ光を掃引したときの
プローブ光（デュアルコム分光）の変化を２次元プロットすることで、二重共鳴を用
いた高速な二次元相関分光計の実現も行う。本研究の発展性としてはポンプ光を連続
光からパルス光に置き換えることで分子（原子）の複数遷移間の分布数の変化など過
渡的な現象の観測を考えている。
次章からは、二つ目の分光応用研究であるRb原子のRydberg状態の高精度分光測
定について示す。
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第6章
Rb原子のRydberg状態励起用
光周波数シンセサイザー光源の
開発
光周波数コムを基準に CWレーザーを安定化することで、任意の光周波数を発生
することが可能となる。このような光周波数シンセサイザー [18,109{114]は、原子や
分子の高精度分光を行う為の非常に有用な道具として期待されている。本研究では、
我々の研究室で行っている単一Rb原子を用いた量子シミュレーションの研究 [28]で
使用するレーザーのための光周波数シンセサイザーを開発した。単一 Rb原子を用い
た量子シミュレーションの研究では、高い励起状態であるRydberg状態を用いて実験
をする [25]。またレーザーの性能としては波長が 780 nmと 480 nmで、周波数精度
が 100 kHz以下（= < 2  10 10）、任意の周波数を発生可能が要求される。波長
780 nmのレーザーの周波数安定化には、Rb原子の 5S1=2から 5P3=2のD2線の吸収信
号を使用できるため、比較的簡単に安定化が出来る。一方、波長 480 nmの光では高精
度な周波数基準となる原子の強い吸収がほとんど無いため、一般的に波長 480 nmの
レーザーの安定化には光共振器を用いた方法 [115]が実行される。しかし、光共振器
を用いた方法では次数を容易に決定できないため絶対周波数を測ることが困難である
ことや屈折率の温度変化によるドリフトの問題などがある [116]。光周波数シンセサイ
ザーでは、以上のような問題が無く任意の光周波数を高精度に発生可能である。その
ため、本研究では光周波数シンセサイザーを用いて高精度な波長 480 nmのレーザー
光を発生した。実際に開発した光周波数シンセサイザーを用いて実行した Rb原子の
Rydberg状態の高精度観測結果については、第 7章で詳しく紹介する。
本章では第 3章で説明した高繰り返し周波数の Erファイバー光周波数コムを基に
した光周波数シンセサイザー（図 6.1）について詳しく説明する。まず初めに第 6.1節
で 2台のレーザーの周波数基準光源を波長 1  2 mまで広帯域化されたオクターブ
光から発生する方法について説明する。次に第 6.2節では高精度に周波数可変な波長
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480 nmのレーザー光について説明する。また、フリーランのレーザー周波数の自動測
定についても述べる。最後に本章のまとめを述べる。
6.1 基準光源（780 nmと 960 nm）の発生
Er fiber-based 
optical frequency comb
MgO:PPLN
DM
PD
ECLD
960 nm
PLL
PZT
Current
PZT
TA
PPKTP
Build-up 
cavity
1560 nm
780 nm
MgO:PPLN
1920 nm
960 nm
Servo
960 nm
480 nm
PD
SMF
SMF
PC
PC
LAN
Slave
Master
図 6.1 高繰り返し周波数Erファイバー光周波数コムを用いた光周波数シンセサイザー
の概略図. DM:ダイクロイックミラー, TA:テーパーアンプ, PLL:位相同期回路, PD:光
検出器, PC:パソコン.
Rb原子をRydberg状態に励起するために、2台のレーザー（780 nmと 480 nm）を
用いて 2光子励起する。この時、波長 480 nmの光は高出力を得るために波長 960 nm
の光の第二高調波から発生する [117,118]。そのため、2台のレーザー光の基準光源と
して 780 nm帯と 960 nm帯の光が必要である。しかし、HNLFを通して広帯域され
た Erファイバー光周波数コムのスペクトル帯域は図 3.6に示すように波長 1  2 m
までのため 780 nm帯と 960 nm帯の光は広帯域スペクトルをさらに波長変換して発
生する必要がある。そのため波長 780 nmの光は、光周波数コムのスペクトルの中心
付近（1560 nm）の光を室温中のMgO:PPLN（L = 1 mm）を通して発生した。図
6.2(a)に第二高調波の 780 nm帯の光コムのスペクトルを示す。この時、出力パワーは
160 Wで、波長帯域（FWHM）は 0:8 nmである。モード１本あたりのパワーを見積
ると 130 nWとなる。図 6.2(b)に 780 nm光CWレーザーと光周波数コムとのビート
信号を示す。ビート信号のＳＮ比はRBW=100 kHzで 30 dB以上なので、波長変換後
のパワーは波長 780 nmのレーザーの周波数を安定化するのに十分なパワーを達成で
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図 6.2 (a) 波長 780 nm帯の光コムのスペクトル. (b) 波長 780 nmのレーザー光と光コ
ムとのビート信号. RBW=100 kHz. (c) 波長 960 nm帯の光コムのスペクトル. (d)波
長 960 nmのレーザー光と光コムとのビート信号. RBW=100 kHz.
きた。ただし、次章で示す Rydberg状態の測定では装置の簡便化のため波長 780 nm
のレーザー光は光周波数コムに安定化しないで絶対周波数の測定のみを行った。
波長780 nmの光と同様に、波長960 nmの光も光周波数コムの長波長側の光（1920 nm）
を室温中のMgO:PPLN（L = 3 mm）に通すことで発生できる。図 6.2(c)に波長変
換後の波長 960 nm帯の光コムのスペクトルを示す。この時、平均パワー 300 Wで波
長帯域（FWHM）は 5 nmである。この結果からモード 1本あたりのパワーを見積る
と 60 nWである。図 6.2(d)に波長 960 nmのCWレーザー光と光周波数コムとのビー
ト信号を示す。ビート信号の SN比は 30 dB以上（@RBW=100 kHz)を達成している
ことから、波長 960 nmの光も光周波数コムを基準に安定化できることがわかる。次
節からは実際に波長 960 nmの光を光コムに安定する方法について説明を行う。
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6.2 波長 480 nmの高精度レーザー
6.2.1 波長 480 nmのレーザー光
波長 480 nmの光は図 6.1に示すように波長 960 nmの外部共振器型半導体レーザー
（ECLD）光をPPKTP（periodivally polde KTiOPO4）結晶に入射して発生する。PP-
KTP結晶は基本波の強度向上のためにBuild-up共振器内に配置してある。共振器長の
安定化は、ECLDの電流に 15 MHzの変調を加えてPound-Drever-Hall法 [119,120]を
用いて安定化した。Build-up共振器の入射パワーはテーパーアンプ（TA: tapered am-
plier）を用いて最大 1 Wまで増幅出来る。波長変換することで発生した波長 480 nm
のレーザー光の出力は最大 150 mWである。次章では本章で開発したレーザーを用
いて 87Rb 原子の Rydberg 状態の 53  n  92 を観測を行った。この時、波長は
479.366 480:005 nmまで変化させる。波長の変更方法は、基本波（960 nm）の回
折格子の角度を調整して行う。また、PPLN結晶の適切な温度（位相整合条件）も波
長により異なるため、測定する準位を変更するたびに最も波長 480 nmの光の出力が
高くなるように結晶の温度を調整した。
6.2.2 基本波（960 nm）の周波数安定化
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図 6.3 安定化された 960 nm光のビート信号.
基本波の波長 960 nmの光を光周波数コムの１つモードに光位相同期することで、第
二高調波の波長 480 nmの光の周波数を高精度に制御できる。波長 960 nmのレーザー
と光周波数コムとのビート周波数とRF基準周波数は位相周波数比較器 [65]を用いて
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図 6.4 53D Rydberg状態の電磁誘起透明化スペクトル.刻み周波数は 400 kHz.１点の
掃引時間は 10 ms. 1回の掃引結果.
比較され誤差信号を発生する。この誤差信号を制御回路に通してECLDの電流とPZT
にフィードバック制御して安定する。安定化時のビート信号を図 6.3に示す。灰色線は
制御回路のゲインが低い場合（'フリーラン時のビート信号）、黒線は制御回路のゲイ
ンを高くした場合（光位相同期）を示す。図 6.3より制御帯域は 400 kHz程度である。
波長 960 nmの光は光周波数コムに光位相同期されているので、波長 480 nmの光の周
波数揺らぎは光周波数コムの揺らぎで決定される。光周波数コムの安定度は第 3.3節
で説明したように = < 2 10 11@1 sなので、波長 480 nmの光の場合  < 12 kHz
となる。また、光周波数コムの各モードの線幅は 100 kHz以下なので、480 nm光の線
幅も 100 kHz以下である。
6.2.3 任意の光周波数の発生と掃引
光周波数コムを基準に安定化された波長 960 nmのレーザー周波数 960はビート周
波数を fbeatとすると
960 = nfrep  2fceo  fbeat (6.1)
となる。上式では式 (2.10)とは異なり fceoに 2倍の係数が付いているが、これは波長
960 nmの光を波長 1920 nmの光の第二高調波から発生しているためである。絶対周
波数は各符号とモード次数 nを決定することで求まる。符号は繰り返し周波数 frepと
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キャリア・エンベロープ・オフセット周波数 fceoの周波数をそれぞれ僅かに変化させ
た時のビート信号の周波数の増減で判別できる。モード次数 nは、本研究で開発した
光周波数コムの繰り返し周波数が高いため市販の波長計で測定した値 cwから次の式
を使用して求めることが出来る。
n =
cw  2fceo  fbeat
frep
(6.2)
ここでは、モード次数は整数にする。
式 (6.1)より、frep、fceo、fbeatのいずれかの周波数を変化することで任意の周波数
を発生出来る。ただし fbeatと fceoの周波数を変化させる場合は、折り返しの信号があ
るため連続掃引範囲は< frep=2となる。また fbeatと fceoの検出には他の信号 (frep、折
り返し信号、雑音)を取り除くためにバンドパスフィルターを用いているため、さら
に連続掃引できる範囲は狭くなる。そのため、本研究では fbeatと fceoの周波数は一定
に保ち、frepのみを変化することで広い範囲の連続掃引を可能にした。繰り返し周波
数の最大掃引範囲は 700 Hz程度なので 480 nm光に換算すると 1:3 GHzの連続掃引可
能となる。掃引範囲はモード同期Erファイバーリングレーザーの共振器部分（図 3.1）
に配置された PZTの電圧範囲で制限されている。図 6.4に波長 480 nmの光を掃引す
ることで観測した電磁誘起透明化信号を示す。信号の観測方法等については第 7章で
詳細を述べる。図 6.4では刻み周波数を 400 kHzで、一点の掃引時間を 10 msで測定
した。ここでは繰り返し周波数の半分の周波数（160 MHz）程度の連続掃引が出来て
いる。そのため、周波数の抜けがない自由な光周波数を発生できることがわかる。
各周波数の設定方法
本研究では、図 6.1に示すように光周波数コムの繰り返し周波数とキャリア・エン
ベロープ・オフセット周波数はLabVIEWソフトを用いることでパソコン（スレーブ）
で操作出来るようにした。また、この 2つの周波数はLANケーブルを通して別のパソ
コン（マスター）でも測定と操作が出来る。従って開発した光周波数シンセサイザー
の周波数は、離れた地点から遠隔で操作することが可能である。図 6.5にパソコンの
マスター側とスレーブ側の操作画面を示す。マスター側では、一定時間間隔毎に繰り
返し周波数を決定しているRFシンセサイザーの周波数とキャリア・エンベロープ・オ
フセット周波数を決定しているファンクションジェネレーターの周波数、キャリア・エ
ンベロープ・オフセット信号のRFスペクトル を検出しスレーブ側に送信している。
スレーブ側ではマスター側から送られてきた周波数と入力した波長計の値、ビート周
波数の値から式 (6.2)を用いてモード次数 nを計算し、次に式 (6.1)を用いて絶対周波
数を計算して表示している。周波数を変更する時はスレーブ側で繰り返し周波数又は
EDFA等の温度変化により fceo信号の振幅が変化して、ロックが外れることがあるため常にモニター
できるようにした。
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キャリア・エンベロープ・オフセット周波数を変更することでマスター側の周波数が自
動的に変更される。スレーブ側からの周波数の変更命令は、LANとパソコンを経由す
るため数秒程度の遅延が生じる。そのため、電磁誘起透明化スペクトルを測定する時
などはRFシンセサイザーの掃引モードを利用して測定する。その結果、１点毎の周
波数変更時間を 10 msにした。また、刻み周波数 ( 0:01 Hz)や刻みの最大数 ( 401)
などをマスター側で設定することで任意の周波数範囲の掃引も可能とした。
Slave Master
図 6.5 光周波数シンセサイザーの周波数操作画面
絶対周波数の自動測定
マスター側のプログラムを図 6.6(a)のフローチャートのように変更することで、フ
リーランのレーザー周波数を自動測定することも可能となる。式 (6.1)より周波数を測
定する為には各周波数と符号を決める必要がある。符号の決定は図 6.6(b)のようなフ
ローチャートを用いて 4つの式のどれに対応するかを自動で調べている。frepと fceoは
先ほど説明したようにスレーブ側から送られてくる周波数値を使用する。ビート周波
数は周波数カウンターを用いて計測する。そして周波数カウンターと波長計はマスター
側のパソコンでそれぞれの周波数値を取得する。レーザーがフリーランのためビート
周波数は時間とともドリフトして測定可能範囲を超えてしまうため、ビート信号が測
定可能範囲（中心 50 MHz）に留まるように frepを変化させて比例制御のみのフィー
ドバック制御を行う。その結果、フリーランのレーザー周波数を 100 kHz以下で測定
できた。本研究では同一部屋内で測定を行ったが、ファイバーを別の部屋（階層の異
なる）に繋げることで、光周波数コムを所有していない研究室でも簡単に同装置を用
いて高精度測定が可能となる。
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図 6.6 (a) 周波数自動測定のフローチャート.(b) 符号判定のフローチャート.
6.3 まとめ
本章では、Rb原子を Rydberg状態へ励起するための光周波数シンセサイザーの開
発を行なった。開発した光周波数シンセサイザーの周波数精度は基準の Rb原子時計
で決定され  < 12 kHz@480 nm; 1 sである。発生する光周波数は、インターネット
を経由することで数秒程度の時間遅延で遠隔操作可能とした。また、RFシンセサイ
ザーの掃引モードを利用することで 10 ms毎の連続掃引も可能とした。本装置はファ
イバーを介して各階の研究室と繋げることで光周波数コムを持たない研究室でも高精
度分光が可能となる。
次章では、実際に本章で開発した光周波数シンセサイザーを用いて 87Rb原子のRy-
dberg状態の高精度測定をする。
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第7章
87Rb原子のRydberg状態の
絶対遷移周波数の測定
主量子数 nの大きい状態に励起されたRydberg状態の中性原子は、数 m程度離れ
た原子間でも強い相互作用を持っている（量子エンタグルメントの実現）。そのため近
年、量子情報の研究で非常に注目されている [25]。我々の研究室でもRydberg状態の
原子を用いて量子シミュレーションの実現のための研究を行っている [28]。これらのこ
とから、Rydberg状態の原子の遷移周波数を正確に知ることは量子情報の研究などで
非常に重要となる。Rydberg状態の絶対周波数は 85Rb原子では、nS状態 [121]、nP 状
態 [122]、nF 状態 [123]で測定が行われている。また、近年では 133Cs原子の nP 状態
も測定されている [124]。我々の研究室で用いている 87Rb原子では、nS (n = 19  65)
状態と nD (n = 19   57)状態の絶対遷移周波数が、M. Mackら [26]により波長計を
用いて測定されている。この測定では、波長計の絶対周波数を光周波数コムで校正す
ることで、測定不確かさ 800 kHz以下を達成している。今回我々は、開発した光周波
数シンセサイザーを用いて 87Rb原子の nSと nD状態の nが 60以上の準位を直接的
に絶対周波数測定を行った。原子の遷移周波数を光の波長で測定するのではなく直接
的に周波数で測定する直接周波数測定は 85Rbでは遷移周波数に安定化された 3台の
レーザーを光周波数コムで測定すること [125]で行われているが、87Rb原子では我々
の知る中では本測定が初めての例である。また、先行研究 [26]では nSと nD状態は
n  60程度までの報告なので、60以上の絶対周波数の報告例も今回が初めてとなる。
我々は、本研究結果で正確に準位を測定できることを示したことで、今回開発した光
周波数シンセサイザーが量子シミュレーションの研究 [28]に非常に有益な道具となる
ことも実証した。
本章では初めに原理としてRydberg状態のエネルギーとRydberg状態を測定する分
光方法（EIT等）について説明する。次節では、87Rb原子のRydberg状態を観測する
ための測定装置について述べる。第 7.3節では測定したRydberg状態の絶対遷移周波
数の結果と遷移周波数のパワー依存性について述べる。最後に本章で得られた結果に
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ついてまとめを述べる。
7.1 理論
7.1.1 Rydberg状態のエネルギー [26, 121{124]
アルカリ原子のRydberg状態のエネルギーは、Rydbergの式を用いることで表すこ
とが出来る。Enを基底状態からの主量子数 n状態に励起するエネルギーとすると
En = Ei   RX
n2
= Ei   RX
[n  lj(n)]2
(7.1)
と表せる。ここで、Eiはイオン化エネルギー、nは有効主量子数、lj(n)は量子欠損、
RXはX原子のRydberg定数である。RXは、原子の種類によらない普遍定数 (universal
constant)であるRydberg定数R1の電子質量を換算質量に置き換えて
RX =
1
1 + me
mX
R1 (7.2)
と表せる。87Rb原子のRydberg定数では、R87Rb=h = 3289:82119466(2) THzとなる。
量子欠損は拡張されたRydberg-Ritzの式より
lj(n) = 0;lj + 2;ljtn;lj + 4;ljt
2
n;lj +   
となる。ここで
tn;lj =

1
n  lj(n)
2
 1
(n  0;lj)2
と仮定すると量子欠損は
lj(n)  0;lj + 2;lj
(n  0;lj)2 (7.3)
となる。先行研究 [26]で実験的に求められた 87Rb原子の量子欠損を表 7.1 で示す。ま
た、基底状態 5S1=2; F = 1からのイオン化エネルギーは 1 010:029 164 6(3) THzで
ある。
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表 7.1 87Rb原子の量子欠損のパラメータ [26]
0 2
nS1=2 3.1311807(8) 0.1787(2)
nD3=2 1.3480948(11) -0.6054(4)
nD5=2 1.3464622(11) -0.5940(4)
量子欠損は微細構造準位を決定することに使用され、nSや nD状態の超微細構造準
位は無視している。本測定では中間準位に 5P3=2(F = 3)準位を用いたため、励起され
る nS1=2状態の全角運動量 F は遷移選択則より F = 2となる。nS1=2状態の超微細分
裂による周波数のシフトは次のように考える。超微細シフトは
HFS;F =
A
2
[F (F + 1)  I(I + 1)  J(J + 1)] (7.4)
と表せる。Aは超微細定数である。87Rb原子の核スピン I = 3=2であるためnS1=2; F =
2状態の超微細シフトは
HFS;F=2 =
3
4
A (7.5)
となる。先行研究 [26]では参考文献 [126]より超微細シフトを
HFS;F=2 =
3
2 4  34(3) GHz n
 3 (7.6)
と見積り、表 7.1の量子欠損を求めた。また、別のグループ [127]により測定された超
微細分裂は
HFS;F=2  HFS;F=1 = 37:1(2) GHz n 3 (7.7)
である。式 (7.4)より角運動量 F = 1と F = 2の間の超微細分裂は
HFS;F=2  HFS;F=1 = 2A (7.8)
となるため、式 (7.6)と同様に超微細シフトを見積ると
0HFS;F=2 =
3
2 4  37:1(2) GHz n
 3 (7.9)
となり、式 (7.6)と式 (7.9)は誤差の範囲内で一致している。例えば、主量子数 n = 60
の超微細分裂を計算するとHFS; F=2 = 69(9) kHzと0HFS; F=2 = 75:6(4) kHzとなり
2つの式の差は 7 kHz程度である。本研究結果と計算結果を比較する時は、より不確
かさの小さい式 (7.9)を用いて超微細分裂のシフトを考慮した。
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7.1.2 電磁誘起透明化 (EIT)
本章では、87Rb原子の基底状態とRydberg状態間の周波数を電磁誘起透明化 (EIT :
Electromagnetic induced transparency)信号を観測することで測定する。図 7.1に 87Rb
原子のエネルギー準位を示す。基底準位 (5S1=2; F = 2)から中間準位 (5P3=2; F = 3)
に共鳴する弱い強度の光をプローブ光、中間準位 (5P3=2; F = 3)から Rydberg準
位 (nS または nD)に共鳴する強い強度の光をカップリング光とする。カップリング
光とプローブ光を対向して入射した場合のプローブ光が感じる複素感受率 (complex
susceptibility)(v)は
(v)dv =
j~221=0
 2=2  j(!p   kpv) + 
2c=4 3=2 j[!p+!c (kp kc)v]
N(v)dv (7.10)
と表せる [128]。ここで、基底準位と中間準位間の遷移双極子モーメントを ~21、中間
準位とRydberg準位の自然幅をそれぞれ  2と  3、それぞれの離調を!pと!c、速
度 vの原子数をN(v)、カップリング光のラビ周波数を
c、各レーザーの波数を kpと
kcとする。プローブ光の吸収は複素感受率の虚部成分で表せる。図 7.2(a)に式 (7.10)
を計算して求めたプローブ光の透過光変化を示す。図 7.2(a)ではプローブ光が共鳴の
時に透過光が増える（透明化）信号が表れている。この信号を電磁誘起透明化 (EIT)信
号と呼ぶ。ただし、カップリング光は離調無し（!c = 0）として計算した。EIT信号
はプローブ光を掃引した場合ドップラー信号上に表れるため、本測定ではドップラーの
バックグランドの変化を抑制するためにカップリング光を掃引して測定する。また図
7.2(a)では２光子共鳴する前と後でドップラーよりも吸収量の増加が確認できる。これ
はプローブ光とカップリング光の波長のミスマッチにより生じる現象である [129,130]。
図 7.2(b)にプローブ光を共鳴（!p = 0）に固定し、カップリング光を掃引した時の
5S1/2 F=2
5P3/2 F=3
nS or nD
∆ωp
ωp
480 nm
Coupling laser
Probe laser
780 nm
ωc
∆ωc
Γ3
Γ2
Rydberg states
図 7.1 87Rb原子のエネルギー準位図
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速度 v = 0と v = 3 m=s成分のプローブ光の吸収の変化を示す。v = 3 m=sの成分
の原子の吸収はカップリング光とプローブ光の波長が等しくないため、それぞれ共鳴
の中心に対してわずかに非対称になっている。プローブ光の吸収は全ての速度成分の
積算を観測しているため、図 7.2(a)のような裾野の付近で吸収の増加が観測される。
また、観測される信号は速度 v = 0成分の線幅よりも狭い線幅の信号が観測できる。
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図 7.2 (a)計算から求められるEIT信号.  2 = 6 MHz、 3 = 0:3 MHz、
c = 1:5 MHz.
(b)速度 v = 0と v = 3 m=s成分のプローブ光の吸収曲線. ただし、N(v)成分は無視
して計算した.  2 = 6 MHz、 3 = 0:3 MHz、
c = 10 MHz.
7.1.3 ドップラーミスマッチ
次に、プローブ光の周波数が共鳴からずれた場合を考えると、カップリング光の周
波数の共鳴はプローブ光の離調から (kc=kp)シフトした所に表れる。これをドップラー
ミスマッチと呼び、式 (7.10)の分母から求めることが出来る。このドップラーミスマッ
チのシフト量は、次のように考えると定量的に求めることが出来る。まず、プローブ
光が共鳴角周波数から!pだけ離調を持つとすると主に励起される原子の速度 vは、
kp  v = !p = !p   !12 (7.11)
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となる。ここで !12は基底準位から中間準位の共鳴角周波数とする。カップリング光
はプローブ光に対向して入射するため符号が逆向きのドップラー効果を受け
!23 = !c + kc  v
= !c  !c (7.12)
となる。ここで !23は中間状態からRydberg状態までの共鳴角周波数とする。!cは
カップリング光のシフト量で式 (7.11)と式 (7.12)を用いて
!c =
kc
kp
!p
c =
p
c
p (7.13)
と表すことができる。cとpはカップリング光とプローブ光のシフト周波数、c
と pはカップリング光とプローブ光の波長である。
同様に220だけ周波数が異なる別の中間準位 (例 5P3=2; F = 2)からのドップラー
ミスマッチのシフト量は
c =

1  p
c

220 (7.14)
である。ただし、プローブ周波数は基底準位と中間準位の遷移周波数に共鳴（!p = 0）
していると仮定する。
7.2 EIT信号の測定光学系
図 7.3にEITスペクトル観測のための光学系の概略図を示す。本測定で使用したRb
ガス封入ガラスセルの長さは 10 cmで室温中に配置した。磁場の影響（ゼーマンシフ
ト）を無くすためガラスセルの周りは磁気シールドで覆っている。EIT信号の観測はプ
ローブ光 (波長 780 nm)とカップリング光 (波長 480 nm)をRbセルに対向して入射し、
プローブ光の透過光の変化を測定することで行う。2台のレーザー光の光軸の重ね合わ
せはダイクロイックミラーを用いて行う。プローブ光強度は実験室の温度変化などに
より時間的にゆっくり変化するため、 Rbセルに入射する前の光と透過光を独立に検
出し差動増幅回路を用いて差を取ることで、光強度の揺らぎを取り除いている。また、
光検出器の前にはカップリング光や蛍光灯の迷光を取り除くために光バンドパスフィ
ルターを配置している。本研究のプローブ光のパワーは典型的に 4 Wで、ビーム半
径は 75 mである。プローブ光パワーの調整は、Rbセルの前に配置したND（Neutral
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図 7.3 EIT信号観測のための光学系. ECLD:外部共振器型半導体レーザー, BS:ビーム
スプリッタ, PD:光検出器, DM:ダイクロイックミラー.
Densitiy）フィルターを変えることで行った。一方、カップリング光のパワーは典型
的に 15 mWで、ビーム半径は 100 mである。また、カップリング光のパワーの調整
は、波長 480 nmのレーザー光の基本波である波長 960 nmのレーザー光を増幅して
いるTAの電流値を変化させることで行った。プローブ光の周波数はEIT信号検出用
のガラスセルとは別の Rbガス封入ガラスセルを使用して、飽和吸収分光法であるモ
ジュレーション・トランスファー分光法（modulation transfer spectroscopy）を用い
て、87Rb原子のD2線の 5S1=2(F = 2) 5P3=2(F = 3)遷移に安定化している。そして、
プローブ光の絶対周波数はEIT信号測定後に、光周波数コムとのビート信号を周波数
カウンターで測定することで絶対周波数の評価を行った。
7.3 87Rb原子Rydberg状態の絶対周波数測定
EIT信号の観測は、第 6.2.3節で説明したようにカップリング光の周波数を変化さ
せて行った。図 7.4に典型的なEITスペクトル（61D3=2状態）を示す。刻み周波数は
約 100 kHzで、1回の掃引による 1点の測定時間は 10 msである。各測定点は 10回測
定した結果の平均値を示している。各測定点の周波数は光周波数コムを基準にしてい
るため再現度が高く出来る。そのため、測定したスペクトルは潰れることなく平均化
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図 7.4 61D5=2状態のEITスペクトル. 黒点は 10回測定時の平均値. 赤線はローレンツ
関数によるフィッテング.
されるため、高いＳＮ比のスペクトルを得ることが出来る。図 7.4では、61D5=2状態
の中心から約 12 MHz離れた所に、61D5=2状態の信号とは異なる弱いピークの信号が
現れている。61D5=2と 61D3=2の周波数間隔は、式 (7.1)より約 50 MHzであるため、
明らかに弱いピークは 61D3=2ではない。中間準位 5P3=2(F = 2)からの遷移を考える
と、式 (7.14)より 61D5=2状態の中心から約 167 MHz付近に現れるので、中間準位
が異なる遷移からの信号でもないことがわかる。また、図 7.4と図 6.4を比較すると
わかるように、主量子数が異なる EITスペクトルでは同様に nD状態や nS状態の近
くに弱いピークが現れているが、何れも周波数の間隔は準位によって異なる点に現れ
ている。そのため、外部の変調等の影響による技術的な問題ではないと推測される。
従って、この弱いピークは現在同定出来ていない何処かの遷移の信号である。このよ
うな未知のピークが現れることは先行研究 [26]でも述べられており主量子数が 60以
上の遷移周波数を報告できていない理由となっている。本研究では、先行研究 [26]と
は異なり光周波数コムを基準にしているため、高分解能なスペクトルの測定が可能で、
nDまたは nS状態と未知のピークを区別できる。 そのため、主量子数 60以上でも遷
移周波数の同定が可能である。EITスペクトルは、第 7.1.2節でも説明したように式
(7.10)で示される。しかし、本測定ではプローブ光の強度が高いことによるパワー広
がりの効果が大きいため、裾の部分の吸収の増加が見えていない。そのため、本測定
のRydberg状態の中心周波数は、ローレンツ関数でフィッテングを行い決定した。先
ほど述べたように未知のピークがメインのピークの近くに現れるので、ローレンツ関
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図 7.5 プローブ光の離調pに対する 61D5=2のRydberg状態の周波数シフトc. 縦
軸の周波数シフトは計算値 [26]からのシフト量. 横軸の離調は文献値 [131]からの差.
破線はドップラーミスマッチの傾き (p=c)p   1:6p.
数の数は 1  5まで適宜変化させ、最もスペクトルと一致したローレンス関数の数で
フィッテングを行った。この時、使用したローレンツ関数の数の違いによる中心周波
数の変化は 10  500 kHz程度である。ただし、最終的な絶対遷移周波数の測定誤差に
は、最も適した数のローレンツ関数でフィッテングを行ったため関数の数による誤差
は含めなかった。
本測定では、簡単化のためプローブ光を光周波数コムでは無く、87Rb原子のD2線
(5S1=2; F = 2 5P3=2; F = 3遷移)に安定化した。ただし、系統的な誤差（制御回路の
オフセット等）が原因で、安定化されたプローブ光のレーザーの周波数は 5S1=2; F =
2 5P3=2; F = 3遷移の中心から僅かに離調を持つことがある。この離調の量を評価す
るために、EITスペクトルを測定後、光周波数コムでプローブ光の絶対周波数を測定し
校正を行った。この時、中間準位の自然幅内に安定化されたレーザーでも第7.1.3節で説
明したEITスペクトルの中心周波数に生じるドップラーミスマッチのシフトが生じるの
かを次に確かめた。図7.5に、プローブ光の離調pに対する61D5=2の中心周波数の変
化を示す。プローブ光のレーザーの周波数は、制御回路のオフセット電圧を調整するこ
とで変化させ、絶対周波数は光周波数コムを用いて計測した。87Rb原子の 5S1=2; F =
2   5P3=2; F = 3遷移周波数の中心は、文献 [131]から 384:228 115 202(7) THzとし
た。図 7.5の破線は式 (7.13)のドップラーミスマッチの傾きを示す。測定点の傾きと
破線の傾きは良く一致していることから線幅内でもドップラーミスマッチのシフトを
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表 7.2 中間状態 (5P3=2 F = 3)からRydberg状態 (nS1=2 F = 2,nD3=2; nD5=2)の絶対遷
移周波数
Transition frequencies (THz) Dierence (kHz)
Rydberg This work
state This work Expt. [26] Calc. [26, 127] -Expt. [26] - Calc. [26,127]
53D3=2 624.561 122 20(6) 624.561 121 2(8) 624.561 121 93 1000 270
58D3=2 624.769 175 78(8) - 624.769 175 86 - -80
59D3=2 624.804 426 97(4) - 624.804 426 71 - 260
60D3=2 624.837 889 90(5) - 624.837 889 95 - -50
61D3=2 624.869 684 70(2) - 624.869 684 43 - 260
72D3=2 625.135 158 68(6) - 625.135 157 69 - 990
80D3=2 625.262 410 67(12) - 625.262 409 43 - 1240
85D3=2 625.324 083 96(14) - 625.324 082 90 - 1070
92D3=2 625.393 885 08(11) - 625.393 885 19 - -108
53D5=2 624.561 199 65(6) 624.561 199 5(8) 624.561 199 67 150 -20
58D5=2 624.769 234 16(8) - 624.769 234 81 - -650
59D5=2 624.804 482 63(4) - 624.804 482 65 - -20
60D5=2 624.837 942 56(5) - 624.837 943 08 - -520
61D5=2 624.869 735 05(2) - 624.869 734 94 - 110
72D5=2 625.135 188 92(6) - 624.135 188 11 - 810
80D5=2 625.262 431 93(10) - 625.262 431 48 - 450
85D5=2 625.324 102 03(10) - 625.324 101 23 - 800
92D5=2 625.393 899 52(16) - 625.393 899 59 - -70
60S1=2 624.776 971 31(8) 624.776 972 0(8) 624.776 971 86 -690 -560
61S1=2 624.811 824 12(12) 624.811 823 4(8) 624.811 825 05 720 -940
72S1=2 625.100 585 50(16) - 625.100 585 44 - 60
80S1=2 625.237 449 03(25) - 625.237 449 46 - -430
90S1=2 625.358 253 95(7) - 625.358 256 78 - -2830
考慮する必要があることを確認できた。そのため、測定した結果は全て式 (7.13)を用
いて補正を行った。
表 7.2に、測定した中間状態からRydberg状態までの遷移周波数を示す。また、比
較のため先行研究 [26]の実験値と式 (7.1)を用いて計算した値も示す。ただし、nS1=2
状態の測定は F = 2なので nS; F = 2状態の計算値は式 (7.9)を用いて超微細分裂の
シフトも考慮して見積った。表 7.2より、本研究で測定した値と先行研究の測定結果
は先行研究の測定誤差の範囲内の 1 MHzで一致することがわかる。また、先行研究で
求められた量子欠損の値を使用して式 (7.1)を用いて見積もった計算値とも 1 MHz程
度以内の一致も確認できた。これらのことから、表 7.1の量子欠損の値は主量子数 60
以上でも正確に遷移周波数を推定可能であることを確かめられた。
本測定の系統的な誤差は、87Rb原子の吸収線に安定化されているプローブ光の周波
数揺らぎとフィッテングの誤差により決まる。図 7.6に、典型的なプローブ光のアラ
ン分散を示す。本測定の 1点の測定時間は 10 ms  10 = 100 msで、フィッテングに
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図 7.6 プローブ光のアラン分散
使用しているデータ点は約 100点程度（= 線幅 10 MHz=100 kHz）なのでプローブ光
の周波数揺らぎは平均時間 10 sの値を使用した。図 7.6より、平均時間 10 sのプロー
ブ光の周波数揺らぎは 35 kHzである。ドップラーミスマッチの効果により、プロー
ブ光の周波数揺らぎがRydberg状態遷移周波数に与える揺らぎは p=c  1:6倍され
57 kHzとなる。フィッテングの誤差は、主量子数の増加と共にEIT信号が弱くなるこ
とが原因で主量子数が大きい遷移周波数の誤差は大きくなる (< 230 kHz)。カップリン
グ光の周波数揺らぎは、第 6.2.3節で説明したように光周波数コムの誤差で決定され、
6 kHz@10 s程度となるためほとんど無視できる。全体的な誤差は、各誤差の二乗和の
平方根で求まり 20 250 kHzである。
7.3.1 プローブ光のパワーによるRydberg状態遷移周波数の依存性
プローブ光のパワーによるRydberg状態の遷移周波数の影響を調べるために、ガラ
スセルの前に配置したNDフィルターの濃度を変化させてプローブ光のパワーによる
依存性を調べた。ただし、プローブ光が 1 W以下の弱いパワーを測定する時は、光
検出器をアバランシェフォトダイオード（APD : avalanche photodiode）に変更して
測定した。図 7.7にプローブ光のパワーを変化させた時の 61D状態のEITスペクトル
を示す。プローブ光のパワーは黒点が 2:7 Wであり、赤点が 400 nWである。異なる
パワーの 2つのスペクトルを比較するとパワー増加により線幅が広がるパワー広がり
(power broadening)が起きていることがわかる。また、赤点の弱いパワーではパワー
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図 7.7 61DのRydberg状態の EITスペクトル. プローブ光のパワーは黒点が 2:7 W
であり、赤点が 400 nWである. 刻み周波数は 400 kHz. それぞれの点は 10回測定の
平均値.
広がりが抑制され、第 7.1.2節で説明した波長のミスマッチによる裾の部分での吸収
の増加が観測出来ている。図 7.8(a)に 61D5=2のRydberg状態の EITスペクトルの半
値全幅（FWHM）のパワー広がりを示す。半値全幅は、プローブ光を 1 Wよりも小
さくすると中間状態の自然幅 (6 MHz)よりも狭い線幅が観測出来ている。ただし、表
7.2で示した値を測定した時のプローブ光の典型的なパワーは 3 Wであり、半値全
幅は 8 MHzである。これは、信号の弱い主量子数の高い状態を SN良く観測するため
に、比較的高いプローブ光のパワーで観測を行ったためである。その結果、測定時の
スペクトル線幅はプローブ光のパワー広がりで制限されている。次に、プローブ光の
パワーによる中心周波数の変化を調べる。図 7.8（b）に、プローブ光のパワーによる
61D5=2 Rydberg状態の中心周波数の変化を示す。プローブ光のパワーによる中心周波
数の変化は 150 kHzの範囲内で前後しており、一方向のシフトは観測されず変化の範
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図 7.8 (a) プローブ光のパワーによる半値全幅のパワー広がり. 61D5=2のRydberg状
態遷移. (b) プローブ光のパワーによる周波数シフト. 61D5=2のRydberg状態遷移. 縦
軸の周波数シフトは計算値 [26]からのずれ.
囲も誤差の範囲であった。一方、プローブ光のパワーが弱い範囲内（<< 1 W）では、
規則性のあるシフトが観測された。図 7.9に、プローブ光のパワーが非常に弱い範囲
（< 150 nW）での 61D5=2の Rydberg状態の中心周波数の変化を示す。また、それぞ
れのプローブ光の離調の違いによる変化も示す。図 7.9(a)では、全てのプローブ光の
離調で約 80 nWまでは中心周波数は低くなり、80 nWを超えると逆に中心周波数は高
くなることがわかる。図 7.9(b)では、図 7.9(a)の測定結果を式 (7.13)を用いてドップ
ラーミスマッチの効果を補正した結果を示す。その結果、全てのプローブ光の離調で
プローブ光のパワーによる周波数変化が再現性良く同一の結果を示していることがわ
かる。パワーの変化によるシュタルクシフトの周波数シフトの方向は一定となる。し
かし、本測定では、80 nW付近でシフトの方向が変化した。これは、図 7.7に示すよう
に 61D5=2遷移信号の近くに存在している未知の弱い遷移信号の影響だと推測される。
弱い遷移信号は、61D5=2遷移信号に対称に存在していないので、プローブ光のパワー
による線幅の広がりの影響も対称にならない。そのため、61D5=2のRydberg状態の中
心周波数シフトの傾きは、プローブ光のパワーにより変化した。このプローブ光のパ
ワーによる周波数の変化量は 500 kHz以下である。従って、表 7.2で示された遷移周
波数はプローブ光のパワーにより、500 kHzの範囲内で変化する可能性がある。今後、
より高精度な絶対遷移周波数の決定するためには、シュタルクシフト等のシフトの見
積もりが必要となる。
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図 7.9 プローブ光が弱いパワー (< 150 nW)の時の周波数シフト. 61D5=2のRydberg
状態遷移. ドップラーミスマッチ効果の補正前 (a)と補正後 (b)
7.4 まとめ
本章では第 6章で開発した光周波数シンセサイザーを用いて、87Rb原子のnSとnD
状態の初めての直接絶対周波数測定を実現した。その結果、先行研究 [26]から 3倍程
向上した 250 kHz以下の不確かさの測定を実現した。本測定では、nが 60以上の絶対
遷移周波数の初めての報告も行い、先行研究で求められた量子欠損とイオン化エネル
ギーから計算された値との比較も行った。その結果、計算値は本測定結果と約 1 MHz
以内の一致を確認できた。そのため、計算値は nが 60以上でも正しく遷移周波数を示
唆出来ることを確かめられた。また、本測定ではプローブ光のパワーの変化による中
心周波数のシフトも観測した。プローブ光のパワーによる周波数のシフトは 500 kHz
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以下である。本章で、光周波数シンセサイザーは精度良く遷移周波数を測ることを実
演できたので、今後は本装置を用いて量子シミュレーションの研究 [28]や冷却原子の
高精度測定を行うことを考えている。
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第8章
まとめと今後の展望
まとめ
本論文では光周波数コムを用いた高精度なレーザー分光計を開発し２つの分光応用
について研究を行った。
初めに、モード同期Erファイバーリングレーザーによる光周波数コムで最も高い繰り
返し周波数（325 MHz）を実現した（第 3章）。繰り返し周波数が高いモード同期ファイ
バーレーザーの周波数を自己参照法を用いて安定化するためには高出力パワーが必要と
なるが、本論文では各ファイバー長などを適切に調整した２段のEr添加光ファイバー増
幅器を自作することで安定化に十分な出力パワー 480 mWを達成した。周波数安定化の
結果により開発した光周波数コムの周波数精度は< 210 11@1 s(< 4 kHz@1:5 m; 1 s)
を達成した。現在の周波数精度は基準としている Rb原子時計（PRS10）で制限され
ている。そのため、周波数基準を高精度な光周波数基準に変更し繰り返し周波数の高
速な制御等も可能にすることでさらなる周波数精度の向上は可能である。ただし、本
論文で対象としている分光測定では< 2  10 11@1 sの精度で十分である。本論文で
は開発したErファイバー光周波数コムを用いてアセチレン分子の二重共鳴分光とRb
原子Rydberg状態の絶対遷移周波数測定を実行した。
１つ目の分光研究としては非線形分光への拡張について行った。本論文では、非線
形分光の一種である二重共鳴を光周波数コムを用いて実行することで従来の方法より
も簡便に多くの分子種の吸収線により重なった複雑な広帯域スペクトルから特定の分
子種の吸収線を選択的に検出し遷移をラべリング（同定）可能であることを示す研究
を行った。そのための研究課題としてデュアルコム分光計の高感度化と二重共鳴信号
の高感度測定について取り組んだ。初めに、デュアルコム分光計の高感度化として電
気光学変調器型光周波数コムを用いたデュアルコム分光計を開発を行いアセチレン分
子 (12C2H2)の回転振動準位（1+ 3バンド）を観測することで感度の見積りを行った
(第 4章)。本論文で得られた測定感度は 12 msの積算時間で 0:4 %であり、従来の Er
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ファイバー光周波数コムを用いた方法での感度 [66]と比較して短時間で高感度測定可
能であることを確かめた。次に光周波数コムを基準に安定化された２台のレーザーを
用いてアセチレン分子 (13C2H2)の異なる振動準位間（1+3バンドと 1+2+4+5
バンド）の二重共鳴を観測した（第 5章）。その結果 1 + 3バンドの P(10)の二重共
鳴として 0:01 %の信号が得られた。この信号をデュアルコム分光で測定するために
は、一般的なErファイバー光周波数コム [66]では 9.5時間の積算時間が掛かるのに対
して、本論文で開発した電気光学変調器型光周波数コムでは 9秒の積算で測定可能で
ある。そのため、本論文のデュアルコム分光計が本手法が有用となる。また、本研究
では光周波数コムに安定化された高精度なレーザーを用いたことにより長時間の積算
が可能である。その結果、測定可能な感度として s = 1 10 6@100 msを達成した。
２つ目の分光研究では高精度分光について行った。本論文では任意に高精度な光を発
生することが可能な光周波数シンセサイザーを開発し（第 6章）、87Rb原子のRydberg
状態の初めての直接周波数測定を実現した（第 7章）。本論文で開発した光周波数シン
セサイザーの周波数精度は< 12 kHz@480 nm; 1 sであり、Rb原子のRydberg状態を
観測するのに十分な性能を達成することができた。光周波数シンセサイザーにより発
生する光周波数はインターネットを介して数秒程度の時間遅延内で遠隔操作が可能で
ある。また、RFシンセサイザ－の掃引モードを利用することで 10 ms毎の連続周波
数掃引も可能である。光周波数シンセサイザーを用いて 87Rb原子の Rydberg状態の
直接周波数測定を実行したことにより周波数精度は先行研究 [26]の結果よりも 3倍ほ
ど向上され 250 kHz以下を達成した。主量子数 60以上の Rydberg状態の絶対遷移周
波数も本論文で初めて報告した。本測定結果と従来の測定結果 [26]から見積られた計
算値との比較からRydbergの式（式 (7.1)）を用いた計算値の n > 60の妥当性も確か
めることができた。そのため今回測定していない準位でもRydbergの式から遷移周波
数を見積もり光周波数シンセサイザーで発生することで、吸収線の観測無しに Rb原
子に共鳴な周波数を発生することが可能である。
今後の展望
デュアルコム分光計を用いた分子の二重共鳴分光
第 5章で示した二重共鳴分光計のプローブ光を第 4章で示した電気光学変調器型光
周波数コムを用いたデュアルコム分光計に置き換えることでデュアルコム分光計を用
いた分子の二重共鳴分光が実現出来る。またプローブ光とポンプ光のそれぞれの周波
数を二軸で現したプロットを観測することでデュアルコム分光計を用いた分子の 2次
元相関分光も実現できる。二次元相関分光では 1次元測定では不可能な異なる分子種
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の判別や準位の同定、分子内・分子間の相互作用などが測定できる [23,24]。そのため、
二次元相関分光をデュアルコム分光計で実行することで、過渡的な現象の２次元分光
も可能となる。過渡的な現象 [132]を測定する方法としては、ポンプ光を連続光から
パルス光に置き換えることで実行可能である。
光周波数シンセサイザーを用いた基準周波数光源の配送
本論文で開発した光周波数シンセサイザーをファイバーを介して各研究室に繋げる
ことで、基準周波数光源の配送が可能となる。その結果、高価で調整が必要な光周波数
コムを導入しなくても簡便に高精度分光が可能となる。本論文では単一Rb原子を用い
た量子シミュレーションで使用するために光周波数コムのスペクトルから 780 nm光と
960 nm光の基準光を発生したが、例えば 40Ca+のサイドバンド冷却で必要な 729 nm
光も同様に PPLN結晶を用いて 1460 nm帯の光から発生できる。第 6.2.3節ではイン
ターネットを利用して遠隔で周波数を操作する方法と自動で絶対遷移周波数を測定す
る装置について示した。ファイバー伝送による周波数揺らぎの増加はファイバー長を
制御すことで低減可能である [133]。基準周波数光源の配送装置実現のための残りの
問題としては、光周波数コムのスペクトル強度の時間変化がある。これは、EDFAと
HNLFを偏波保持ファイバーに変更することで低減可能である [134]。今後は偏波保持
ファイバーを用いても同様に高繰り返し周波数の光周波数コムが実現できることを示
し、実用的な基準周波数光源配送装置の実現を目指す。
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